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Resumo

Neste trabalho estudamos a interacdo de troca entre a camada antiferromagnética
(AFM) de IrMn, e a ferromagnética (FM) de Co, no sistema [rMn/Co através de uma camada
espagadora. Usamos dois materiais com propriedades distintas como espagador, ou o Cr (um
material antiferromagnético com anisotropia fraca) ou a alumina (Al,Os3, material isolante,
ndo-magnético), para analisarmos o alcance dessa interagdo. Caracterizamos o sistema através
de diferentes técnicas, ou seja, medidas de magnetizacdo estatica, ressonancia ferromagnética,
difratometria e refletividade de raios-X, microscopia de for¢a atomica e microscopia
eletronica de transmissdo. Tratamentos térmicos na presenga de campo magnético foram

feitos a fim de maximizar o efeito de exchange bias.

Inicialmente, investigamos como utilizar adequadamente os diversos modelos
fenomenoldgicos na interpretacdo de dados experimentais. Mostramos, através da utilizagdo
de dois modelos e de um simples experimento, a importancia de considerarmos a distribui¢ao
de eixos faceis e a anisotropia uniaxial do material FM. Negligenciar essas consideracdes
pode ser a causa, ou pelo menos parte, das grandes diferencas relatadas em trabalhos
experimentais referente a avaliacdo da interagdo FM/AFM obtida por meio de diferentes
técnicas de medida. Também mostramos que, mesmo quando o modelo descreve corretamente
uma bicamada que apresenta exchange bias, nenhuma das técnicas convencionais de
caracterizagdo, reversiveis ou irreversiveis, aplicadas & mesma amostra, ¢ capaz de distinguir
entre os campos de acoplamento de troca e o de anisotropia AFM, se a razdo entre estes for
suficientemente grande ou pequena. Demonstramos que o valor do acoplamento FM/AFM

pode ser determinado a partir da variacao da coercividade com a espessura da camada AFM.

Dos resultados experimentais (tanto nas medidas de magnetizagdo quanto nas de
ressonancia ferromagnética) obtidos para as tricamadas IrMn/Al,O3/Co, ¢ ressaltada a
variacdo do campo de exchange bias com o aumento da espessura da camada isolante € nao-
magnética de alumina. Foi observado que a intensidade do acoplamento entre Co e IrMn
diminui exponencialmente com o aumento da espessura da camada de alumina, sendo esta
supressao muito abrupta, com decaimento pelo menos quatro vezes mais rapido que os
anteriormente relatados. Estes resultados foram explicados em termos da perda do contato

direto entre as camadas AFM e FM com o aumento da espessura da alumina.



il

A série de IrMn/Cr/Co apresentou um comportamento oscilatorio das grandezas
campo de exchange bias e coercividade em fungdo da espessura da camada de cromo,
bastante peculiar. O valor do campo de anisotropia rodavel, obtido a partir das simulagdes de
FMR, tem sinal oposto ao do caso cléssico, indicando que este campo ¢ antiparalelo ao campo
magnético externo aplicado. Ainda observa-se uma tendéncia geral de aumento do campo de
anisotropia rodavel com a espessura de Cr sugerindo que, nestas amostras, ha uma grande

contribui¢do proveniente da camada de Cr para esse campo.
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Abstract

The present work reports on the exchange interaction between an antiferromagnetic
(AFM) layer, i.e., IrMn, and a ferromagnetic (FM) one, Co, in IrMn/Co systems across spacer
layers. Two materials with distinct properties were used as spacers, namely Cr (weak
anisotropy antiferromagnet) and alumina (Al,Os, a non-magnetic insulator material), in order
to investigate the intensity of this coupling. The systems were characterized using several
different techniques, i.e., static magnetic characterization, ferromagnetic resonance, X-ray
diffractometry and small-angle reflectivity, atomic force microscopy as well as high-
resolution transmission electron microscopy. Magnetic annealing was used in order to

maximize the exchange-bias effect.

First, it was investigated how to correctly employ different phenomenological models
for experimental data interpretation. It was demonstrated, through two models and a straight-
forward experiment, that it could be very important to consider the easy-axis distributions and
the uniaxial anisotropy of the FM material. Neglecting these distributions or underestimating
the FM anisotropy could be the reason, at least in part, for the significant differences in the
evaluation of the AFM/FM exchange coupling obtained via different measurement techniques
reported in experimental works. It was also shown here that even when the adopted model
describes correctly the EB system, none of the conventional reversible or irreversible
techniques, applied to the same sample, is capable to distinguish between the exchange
coupling and the AFM anisotropy fields if their ratio is sufficiently high or low. It is
demonstrated that the values of AFM/FM coupling can be properly determined with the help
of the variation in the coercivity with the AFM layer thickness.

In the experimental results (obtained here using both static magnetic characterization
and ferromagnetic resonance) of the IrMn/Al,O3/Co trilayers, special attention was paid on
the EB field variation with the thickness of the non-magnetic insulator alumina spacer. It was
observed that the IrMn/Co coupling strength decreases exponentially with the alumina spacer
thickness, being the exponential decay length at least four times smaller than the values
previously reported for exchange-bias systems. Such a rapid suppression of the coupling is
explained in terms of the prompt loss of the direct contact between the antiferromagnet and

the ferromagnet with the alumina layer's thickness.
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The IrMn/Cr/Co series presented an oscillatory behavior of both exchange bias and
coercive fields as a function of the Cr layer thickness, which is rather peculiar. The value of
the rotatable anisotropy field, estimated from the ferromagnetic resonance measurements,
shows a sign oppose to that normally obtained, indicating that this field is antiparallel to the
external applied magnetic field. Moreover, the general tendency for enhancement of the
rotatable anisotropy field with the Cr spacer thickness suggests that, in these samples, there

exists a considerable contribution coming from the Cr layer to this field.
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Introducao

O fenémeno de exchange bias'™> (EB) tem sido extensivamente estudado nas tltimas
décadas e ja vem sendo aproveitado em dispositivos magnetos-eletronicos, como por
exemplo, sensores, estabilizadores de dominios em cabecotes de leitura, memorias
magnetoresistivas, imas permanente, entre outros. Entretanto, algumas questdes basicas
quanto aos mecanismos responsaveis pela manifestagdo deste fendomeno ainda ndo estdo
suficientemente compreendidos, continuando a atrair significativa aten¢do devido a sua fisica
fascinante ¢ também devido a varias questdes controversas na literatura referente aos
acoplamentos entre materiais ferromagnéticos (FM) e antiferromagnéticos (AFM). Entre estas
controvérsias estd o fato de que diferentes técnicas de medidas podem render valores distintos
para o campo de EB*'’. Isto tem sido atribuido & rotagdo da magnetizagdo ao longo da
espessura do filme FM'!, aos diferentes niimeros de momentos AFM estaveis na interface
AFM/FM em medidas de alto e baixo campo magnético, ou a inconsisténcia do modelo usado

para interpretar o experimento'>"?

. Tem sido mostrado que os campos de EB, derivados a
partir de técnicas reversiveis e ndo-reversiveis'’, devem, em geral, ser diferentes””. As
influéncias das configuragcdes magnéticas, rugosidades ou presenca de defeitos na interface
AFM/FM ainda estdo longe de ser bem compreendidas.

Outra questdo controversa se refere ao alcance das interagdes AFM/FM, isto ¢, se elas
sdo de curto'® ou longo'’ alcance. A introdugio de uma camada espacadora ndo-magnética
(NM) com diferentes espessuras pode ser capaz de explicar esta controvérsia. Normalmente ¢
relatado acoplamento de vizinhos mais proximos'™'. Entretanto, contribui¢des de longo
alcance® para EB, estendendo-se por varios nandmetros também podem ser descritas,
enquanto que em estruturas AFM/NM/FM, a intensidade do acoplamento tem sido observada
a decair exponencialmente com o aumento da espessura do espacador metalico'®'” . Mewes e
colaboradores” encontraram, junto com o decaimento monoatdmico, uma oscilacido do
acoplamento de EB em filmes de FeNi/NM/FeMn para camadas espacadoras muito finas de
Cu ou Cr. Uma dependéncia oscilatéria também foi observada no trabalho de Lin e
colaboradores' proximo da temperatura de Néel do NiO em tricamadas de NiO/Cu/NiFe, no
qual, mostram um estudo da dependéncia do alcance EB em func¢do da espessura da camada

separadora de Cu para diferentes temperaturas com o aumento da espessura do cobre,



enquanto que a baixa temperatura o Hzp diminui monotonicamente com a espessura. Em
multicamadas que apresentam EB perpendicular ao plano, um aumento do efeito foi descrito

22,23

inserindo uma camada espagadora na interface AFM/FM“~*". Um decaimento exponencial do

acoplamento entre camadas FM separadas por um material isolante foi previsto

2425

teoricamente e observado experimentalmente com a espessura do espagador nao-

condutivo crescido epitaxialmente®®?’. Resultados do acoplamento AFM/FM através de uma
camada espacadora isolante ndo-magnética ainda sdo escassos. Paul e colaboradores™
estudaram estruturas Co/CoO observando uma dependéncia ndo-monodtona com a espessura
da camada espacadora de AlO,, sugerindo que estes fatos tém origem na descontinuidade e no

crescimento desordenado da camada separadora.

Os pontos acima citados sdo alguns dos fatores que motivaram o presente trabalho. O
sistema IrMn/A(z4)/Co (onde A € o material espacador e 74 sua espessura) foi escolhido para a
realizacdo deste estudo, pois ele apresenta varias propriedades de importancia tecnologica,
tais como uma boa resisténcia a corrosdo, relativamente grande constante de anisotropia
AFM, alta temperatura de bloqueio e baixa espessura critica do IrMn.

Tomamos como ponto de partida o sistema IrMn/Cu/Co, onde cobre (material
metalico ndo-magnético) foi usado como espacador. Este sistema apresenta diminuicao
exponencial da constante de interagdo com o aumento da espessura da camada de cobre como
resultado de uma interagio de curto alcance mediada por pinholes”. Em virtude desses
resultados, surgiu a questdo: O que aconteceria se introduzissemos no lugar do cobre outros
materiais com propriedades diferentes? Entdo foi substituido o Cu por cromo Cr (um material
antiferromagnético com anisotropia fraca) ou por alumina Al,O; (material isolante, ndo-
magnético) para ser analisado a intensidade de interacdo entre a camada AFM (IrMn) e a
camada FM (Co) através de diferentes espessuras dos espagadores de Cr ou Al,Os, utilizando
diferentes técnicas de caracterizagao.

No que diz respeito a organizacao deste trabalho, no primeiro capitulo ¢ apresentada
uma breve revisdo tedrica do fendmeno de EB e os modelos tedricos mais relevantes
propostos para a sua explica¢do. No capitulo dois, encontram-se as discussoes das técnicas de
caracterizagdo magnéticas utilizadas para o desenvolvimento desse trabalho. O método de
producdo das amostras, e os tratamentos utilizados sdo mostrados no capitulo trés. No
capitulo quatro estdo apresentados os resultados experimentais das amostras com espacadores
de alumina e cromo, bem como as discussdes e as devidas comparagdes. Enfim, no capitulo

cinco, encontram-se as conclusdes, seguidas das referéncias.



1 Consideracoes teoricas

1.1 Exchange Bias

O fendmeno polarizagdo por intercambio, ou “Exchange Bias” (EB), foi observado
primeiramente em 1956 por Meiklejohn e Bean' em particulas de cobalto oxidadas. Uma das
suas manifestagdes ¢ o deslocamento em campo do ciclo de histerese magnética de um
material FM quando em contato atomico com um material AFM. O deslocamento ¢
provocado pela interacdo de troca (ou de intercaimbio) entre os materiais FM e AFM; este
ultimo deve apresentar anisotropia magnética mais forte do que a do material FM.
Fenomenologicamente, pode se atribuir a esta interagdo uma energia de anisotropia
unidirecional (ou, mais corretamente ‘“monosentidal” ou “unisentidal”, uma vez que esta
anisotropia apresenta um minimo apenas em um dos dois sentidos do eixo de anisotropia). A

energia de anisotropia magnética unidirecional (exchange anisotropy) é expressa na seguinte

forma

E,, =—-J,cospf, 1.1)

onde Jy € a constante de interagao de troca e £ ¢ o angulo entre os momentos FM e AFM na
interface. Esta relagdo reflete o fato de que o unico estado de equilibrio ¢ aquele em que a
magnetizacdo espontanea (Ms) do material FM ¢ paralela a direcdo da magnetizagdo do
material AFM?®. Embora tenham sido estudados extensivamente nas tultimas décadas, os
mecanismos responsaveis pela manifestagdo deste fendmeno ainda ndo estao suficientemente

compreendidos.

Nogués e colaboradores,® num artigo de revisdo, ilustraram um modelo intuitivo
baseado nos trabalhos de Meiklejohn e Bean'” para uma bicamada de filmes finos. Eles
descrevem o efeito EB em termos do alinhamento paralelo de spins. Neste modelo supde-se
uma bicamada FM/AFM crescida sem campo magnético aplicado, considerando que o
sistema esteja em uma temperatura entre a temperatura de Néel 7y, e a temperatura de Curie
Te (Ty < T < T¢). Quando aplicado um campo magnético externo H, os momentos FM

alinham-se com o campo, enquanto os momentos da camada AFM estdo aleatoriamente



distribuidos, pois estdo no estado paramagnético, apresentando uma curva de histerese
magnética sem deslocamento em campo (Fig. 1.1a). Entdo, se resfria o sistema com campo
magnético aplicado Hrc (onde FC sdo as inicias de field cooling) o qual alinha os momentos
da camada FM. Quando 7'< Ty, os momentos da camada AFM préximos a interface se
alinham paralelamente aos momentos da camada FM os quais t€ém a direcdo do campo
externo no seu estado de saturagdo (Fig. 1.1b). Os momentos de toda a camada AFM se

orientam de forma que a magnetizagdo liquida total seja praticamente nula, nesta camada.
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Figura 1.1: Diagrama esquematico da configuragdo de momentos de uma bicamada FM-AFM®'.

Em um lago de histerese magnética, na medida em que o campo magnético € revertido,
a T'< Ty, os momentos da camada FM tendem a girar, enquanto os da camada AFM mantém-
se praticamente presos devido a sua forte anisotropia, sendo essa maior do que a da camada
FM. Assim, os momentos interfaciais da camada AFM exercem um torque sobre os
momentos da camada FM, tentando manté-los na posi¢ao original (Fig. 1.1¢). Aumentando-se
ainda mais a magnitude do campo magnético no sentido reverso ao do resfriamento,
consegue-se vencer o torque exercido pelos momentos interfaciais da camada AFM e os
momentos da camada FM giram até ser obtida a situacdo de saturacdo negativa (Fig. 1.1d).
Diminuindo o valor do campo a partir desta configuragdo, os momentos da camada FM

podem girar, coerentemente, antes mesmo do que deveriam sem a presenca do AFM, pois os



spins do AFM exercem um torque no sentido do campo de resfriamento (Fig. 1.1e), isto €, o
sistema se comporta como se houvesse um campo adicional (Hgp) interno, gerando assim um
desvio no ciclo de histerese. Para a maioria dos sistemas magnéticos que apresentam EB, o
centro do ciclo de histerese desloca-se para campos negativos se o campo durante o
resfriamento for aplicado no sentido positivo, onde, conforme o modelo intuitivo, os
momentos interfaciais das camadas FM e AFM acoplam-se ferromagneticamente. O modelo
intuitivo apresenta apenas uma visdo qualitativa do fendmeno, negligenciando diversos efeitos
e parametros envolvidos que t€ém se mostrado importantes ao EB, tais como, a influéncia da
espessura das camadas FM e AFM, a rugosidade interfacial, a cristalinidade, tamanho de

graos entre outros. Portanto, esse modelo deve ser usado com muita cautela.

Nos sistemas com EB, a temperatura critica na qual o efeito de EB se extingue ¢

chamada temperatura de bloqueio (73), sendo que na grande maioria dos casos 7 < Ty.

No diagrama da Figura 1.1 os spins sdo ilustrados usando uma configuragao interfacial
colinear, ou seja, onde os spins interfaciais da camada FM e da camada AFM estdo alinhados
sobre uma mesma reta. De modo geral, podemos considerar duas configuracdes interfaciais
colineares: estruturas com interface compensada (magnetiza¢cdo nula interfacial da camada

AFM) ou ndo-compensada (magnetizagdo ndo-nula interfacial da camada AFM).

Interface Interface
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Figura 1.2: Diagrama esquematico das configuragdes interfaciais colineares de spin em bicamadas FM-AFM?”.

A Figura 1.2 de interface ndo-compensada, onde Jz < 0, corresponde a configuragdo
interfacial onde o acoplamento entre as camadas FM e AFM ¢ antiferromagnético, resultando
em EB positivo, ou seja, o centro do ciclo de histerese deslocado para campos positivos. Os
spins FM e AFM interfaciais podem ainda formar configuragdes nao-colineares, como mostra

a Figura 1.3. Neste caso particular, os spins (dominios) da camada AFM estdo alinhados



perpendicularmente aos spins da camada FM. E relevante dizer que a ndo-colinearidade pode

gerar angulos desde 0° até 180° entre os dominios FM e AFM.

Figura 1.3: Diagrama esquematico das configuragdes nio-colineares (dngulo de 90°) em bicamadas FM-AFM?*,

Existem varias outras possibilidades de configura¢des de spins: por exemplo, podem
ocorrer formagdes de paredes de dominios no FM e no AFM, “spin-flop” (orientagdo
transversal dos momentos magnéticos com relagdo ao campo aplicado) dos spins interfaciais
do AFM, entre outras. Outra considera¢do importante trata do conceito de spins nao-
compensados “pinned” (fixos, ou presos) e “unpinned” (ndo-fixos, ou livres) na interface,
pois somente os spins que se encontram “presos’ participam do mecanismo que gera o efeito
de EB. Ainda podem-se dividir os spins interfaciais entre reversiveis e irreversiveis, frente a
acdo da magnetizacdo, ou seja, alguns spins interfaciais podem reverter sua orientacdo junto

com os spins do FM, enquanto outros continuam “presos”.

1.2 Caracteristicas do EB

A principal manifestacdo do fenomeno ¢ o deslocamento em campo do ciclo de
histerese magnética. Na maioria dos casos, o deslocamento estd acompanhado de um
aumento na coercividade. Uma curva tipica de histerese magnética de um sistema com EB
estd mostrada na Figura 1.4, onde estdo representados o campo coercivo (H¢) € o campo de
Exchange Bias (Hgg), definidos nas equacdes 1.2 e 1.3, correspondendo a metade da largura

para M = 0 e ao deslocamento da curva de histerese em relacdo a H = 0, respectivamente,



Hey—Hep

He =-—C €2, 1.2)
Hey+Heo

Hipy =—S—C2. (1.3)

M (u.a.)

0
H(u.a.)

Figura 1.4: Curva de histerese tipica de AGFM para amostras que apresentam Exchange Bias.

O EB apresenta iniimeras outras caracteristicas complexas como parametros e efeitos

que podem influenciar para o fendmeno ocorrer ¢/ou aumentar sua intensidade. A dificuldade

na compreensdo e caracterizacao desses efeitos torna ainda mais interessante e intrigante o

estudo do fendmeno. Segue uma breve discussdo de algumas dessas caracteristicas que

desempenham um papel importante nas propriedades magnéticas de sistemas FM/AFM.

1.2.1 Dependéncia do Hzpz e Hcs com a espessura do FM

A dependéncia do Hgz com a espessura do FM foi objeto de um grande nimero de

estudos experimentais, mostrando que sua variacao ¢ proporcional ao inverso da espessura do

. o 431 1 g , . .
material ferromagnético”>**', H,, oc —, indicando que o EB ¢ um efeito de interface.

FM



Este comportamento vale para filmes relativamente espessos®*, com varias dezenas de
nandmetros, mas com espessura menor que a da parede de dominio no FM. No entanto, se a
camada FM ¢ muito fina, a relacdo ndo ¢ mais vélida® > provavelmente devido a sua
descontinuidade. A espessura em que isso ocorre pode variar para diferentes sistemas, sendo
que em alguns o efeito nem ¢é observado.

A dependéncia do H¢ com a espessura do FM ¢ mais complexa. Hc ¢ proporcional ao
inverso da espessura no expoente n (equagio 1.4) observado e previsto teoricamente®®"=,
existindo algumas discrepancias no expoente, onde valores de n =1 a 1.5 sdo observados e

: 4
preV1stos39’ 0

(1.4)

Essas dependéncias sdo vistas em bicamadas IrMn/Co, sistema similar aos
investigados neste trabalho. Seu e colaboradores®', Figura 1.5(a), mostra a dependéncia de
Hgp com a espessura para espessuras de Co maiores que 3 nm, estimando o valor méximo de
fco=22nm, onde Hgp=0. A dependéncia de Hc com a espessura estd mostrada na

Figura 1.5 (b), resultando em n = 1.33.

350 T & BB T T T — 50
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4 180 T 420 8—
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- {10
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Figura 1.5: Hgp(a) e Hc (b) em fungdo do inverso da espessura do FM no sistema [rMn/Co.
Figura retirada da referéncia [41].



1.2.2 Dependéncias de Hrp e Hc com a espessura do AFM

As dependéncias do Hgp € do He com a espessura do material AFM (¢5apm) s30 mais
complexas™. O EB so é observado a partir de uma espessura minima do AFM e,
normalmente, aumenta abruptamente até um valor maximo e finalmente se estabiliza®**. Em
alguns casos ¢ observado um maximo de Hyp antes que este atinja um valor estavel. O
aparecimento inicial do Hgp ¢ mais acentuado com o aumento de zapm até uma espessura
critica (f.arm)’’ que em muitas vezes, estd acompanhado por um pico no Hc. Esta
dependéncia ¢ complicada para ser descrita por um modelo tedrico geral, pois a espessura
exata em que cada um destes estagios ¢ atingido depende do material AFM e de propriedades
como 7T, tamanho de grdo, entre outras, as quais sdo quase sempre desconhecidas. Esse
comportamento pode estar ligado a diversos fatores, dentre eles o fato de que a anisotropia de
um filme muito fino pode ndo ser suficiente forte para impedir a rotagdo da camada FM e de

que Ty pode se modificar com a espessura do AFM.

(a)1000 T—= (b) 330
{dm —a— 2K —+— 150K
2001 4 LY —o— 1K = 200K 300
800 [ & —a—50K  —e—250K 270 1
7004 7 4 *uZns e 240
. Y - g
E‘ 600—v & iy ‘-'-\-T-D 1~ D = ° = 210 -
- i n - -~
zg :\00: d .".4—0:: = e v :r_' 180
== 400: . Boo, R i s = 150
3007 | /] " _— s 1201
200: ‘. .';»_\A 90 4
100 Jiagd 60
i 30- -
10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65

IrMn Layer Thickness (;i] IrMn Layer Thickness (A

Figura 1.6: Dependéncia de Hg; (a) e Hc (b) com a espessura do IrMn para diferentes temperaturas, onde
Hpp=Hpgy (definido pelo autor). Figura retirada da referéncia [44].

A Figura 1.6, retirada do trabalho de Ali e colaboradores*, apresenta as dependéncias

de Hgp e He com a espessura do IrMn para diferentes temperaturas no sistema Co/Ir,sMnzs. A
temperatura ambiente, a espessura critica para a manifestacio do EB é f.apm=21A e a

espessura de saturagdo do efeito é de 40 A, atribuidas a formagio de uma parede de dominio

parcial no AFM, paralela a interface®. Para o caso de temperaturas mais baixas, Hzp surge

para . arpm < 14 A, aumenta abruptamente até um assumir um valor maximo em torno de
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20 A de espessura, e em seguida diminui até atingir a espessura de saturagdo. Os autores
explicam que essa variagdo no Hgp esté relacionada com a descontinuidade das camadas mais
finas que a espessura critica (40 A). Ao mesmo tempo, mostraram que H¢ aumenta com a
espessura da camada IrMn antes mesmo da manifestacdo de EB para todas as temperaturas,
deslocando os picos da coercividade correspondentemente para espessuras menores

compativeis com Hpp.

1.2.3 Temperatura de bloqueio

O EB esta fortemente correlacionado com a temperatura. Como ja mencionado, a
temperatura critica acima da qual o EB se extingue (Hgz=0) ¢ chamada temperatura de
bloqueio®. Foi demonstrado em varios trabalhos sobre filmes finos que este efeito pode ser
bastante complexo*®*’. Em alguns casos T pode ser menor que Ty, e em outros, como filmes
finos com camadas espessas de AFM, Tz =T, N48’49. O valor de 73 pode estar ligado ao
tamanho dos grdos interfaciais ou a anisotropia do AFM, podendo ser menor para filmes finos
do que para materiais macroscopicos>’. O IrMn, por exemplo, tem Ty = 690 K e T entre 300

e 520 K, dependendo do sistema utilizado>.

200 .
$00 - % 26A ©
700 — o § P 39A
. °% 91A e
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400 — 2 :
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200 . 4

ex
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Figura 1.7: Temperatura de bloqueio (linha pontilhada) para trés diferentes espessuras do IrMn no sistema
IrMn/Co. Figura retirada da referencia [44].
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1.2.4 Efeito de treinamento

Outra propriedade importante dos sistemas com EB ¢ a existéncia do efeito de
treinamento (do inglés “training effect”’). Observado pela primeira vez em sistemas contendo
interfaces de Co/CoO e NiFe/AF’ 0, o efeito esta relacionado a redu¢ao do Hgp ¢ do He com
nimero de ciclos de histerese magnética consecutivos medidos a uma temperatura fixa, ou
seja, Hgp (1° ciclo) > Hgp (2° ciclo) >. . . > Hgp (enésimo ciclo). Tem-se demonstrado que ha
dois tipos de efeito do treinamento, um entre o primeiro ¢ segundo ciclo apenas, ¢ outro
envolvendo um niimero maior de ciclos de histerese subseqiiente’’. O primeiro tipo de efeito
de treinamento surge a partir da simetria magnética AFM™, também chamado de efeito de

. f o+ 5354
treinamento atermico "’

, explicado por Hoffmann™ a partir de um modelo simples de rotagio
coerente, sugerindo que o efeito pode ser causado por acoplamento do tipo spin-flop. O
segundo tipo de efeito de treinamento demonstra que em sistemas de filmes finos, a redugao

do Hgp ¢ proporcional ao niimero de ciclos de histerese,

Hpgg oc ()% (paran>2), (1.5)

onde n é o niimero de ciclos realizados®. Além disso, ¢ geralmente aceito que sistemas com
camadas AFM muito finas ou pequenos graos AFM exibem um maior efeito de

. 57,58
tretnamento 7

, também observado em alguns sistemas baseados em monocristais AFM com
anisotropia AFM fraca como NiO e KCoF3, sugerindo que outros fatores além de mudancas
na microestrutura sdo responsaveis pelo efeito de treinamento. Outras origens para o efeito
tém sido propostas tais como simetria magnética do AFM™, reconfigura¢io dos momentos

. ;. . . ~ 47
AFM, ou movimento de dominios durante o ciclo de magnetizagdo™'.

Um exemplo pode ser observado no trabalho de Fujiwara e colaboradores® como

mostrado na Figura 1.8.
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Figura 1.8: Caso tipico de efeito de treinamento, onde os ntimeros de 1 a 20 indicam o numero de ciclos, onde
0s campos coercivos sdo representados por Hgy. Figura retirada da referéncia [59].

1.3 Modelos

As constantes de troca obtidas pelos primeiros modelos teodricos sofriam uma
discrepancia de serem até duas ordens de grandeza maiores que os valores experimentais. Isso
¢ devido a varios fatores, como por exemplo, a complexidade e dificuldade em caracterizar
experimentalmente as interfaces, pois o EB ¢ um fenémeno interfacial. Além disso, ¢ grande
a diversidade de sistemas que apresentam acoplamento tipo EB como filmes finos

29,43,60 . 12 PP A 61,62
2P0 pequenas particulas ?, materiais inomogéneos’ -, filmes FM sobre

63,64

policristalinos
monocristais AFM """, entre outros. Conhecer detalhadamente as caracteristicas interfaciais
seria fundamental para elaboracdo de um modelo completo que também levasse em conta
todos os diversos efeitos que o EB apresenta como, a variagdo com a temperatura, aumento da
coercividade, temperatura de bloqueio, etc. Para explicar estas diferengas, varios modelos
foram propostos. Muitos deles obtiveram bons resultados em alguns aspectos, mas nenhum
foi capaz de explicar o fendmeno de maneira totalmente eficaz.

Os diferentes modelos podem ser encontrados resumidos em varios artigos de revisao

30,31,32,34,65
sobre o tema’ " oTY7,

Na tabela a seguir, mostramos um resumo das principais
caracteristicas e resultados dos modelos mais relevantes, seguido de uma breve descri¢cdo dos

mesSmos.
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Tabela 1: Modelos para descrever o Exchange Bias

. Principais Estrutura magnética da P
Teoria ;e . Principais resultados
caracteristicas interface
Camada AFM da interface

Primeiro trabalho
(Meiklejohn e Bean)

Rotacdo coerente das
magnetizacdes FM e
AFM

nao-compensada,

Mgy | | Mapm
(m: magnetizacdo bulk)

Hpg muito maior do que
observado
experimentalmente

Parede de dominio na

Modelo de Néel . ~ , Camagla AFM da interface AFM, essencialmente
) Aproximagdo continua nao-compensada, .
(Véel) mey | | m mais espessa do que a
M AFM camada FM
Modelo de Camada AFM formada ) Define a temperatura de
Fulcomer e Charap por particulas bloqueio

Primeiro modelo de
interface aleatoria

Defeitos aleatdrios
criam campos aleatorios

Camada AFM da interface
nao-compensada,

Razoavel valor Hgp o qual
depende da concentragdo

(Malozemoff) Mgy || Mapm de defeitos
Modelo de paredes de Camada AFM da interface
;. Acoplamento na ~ .
dominio AFM . ] ndo-compensada, Razoavel valor de Hgp
. interface FM;
(Mauvri et al.) Mem || MAFM
Magnetizacio
ortogonal de FM e Spins obliquos na Camada AFM da interface Estrutura de interface
AFM interface AFM compensada, mgy L Mmapy magnética realistica
(Koon)
Interface distribuida Rugosidade na Razodvel valor H
. . . N Interface AFM compensada coercividade finita,
aleatoriamente interface; interagao e L m em m dependente da
(Schulthes e Butler) dipolar ¢é incorporada Fv - Mapy € Mew || Marg P

concentragdo de defeitos

Estado de Dominio
(Nowak e Usadel)

Formagao de dominio
na camada AFM

Razoavel valor de Hgp

O primeiro modelo para explicar o fendmeno de EB, proposto em 1962 por
Meiklejohn e Bean™’, considera uma interface AFM perfeitamente lisa, nio-compensada,
tendo um acoplamento ferromagnético entre os spins FM e AFM assume que a magnetizagao
se da por rotagdo coerente e insere um termo de energia para o acoplamento de troca
conforme equacao 1.1. Entretanto, os valores obtidos experimentalmente para o Hzg nao eram

reproduzidos pelos célculos usando este modelo. Assim, surgiram novas idéias para explicar o

fendmeno.

Dez anos apos a descoberta do EB, Néel® propdés um novo modelo que considerava
uma interface AFM nado-compensada, podendo sofrer deformagdes irreversiveis durante a
inversdo da magnetizagdo da camada FM. Esta era uma grande mudanca em relacdo ao
modelo de Meiklejohn, que assumia uma camada AFM rigida, ou com um pequeno desvio de
seu eixo de anisotropia. Néel foi o primeiro a introduzir a possibilidade da existéncia e

evolugdo de uma parede de dominio no interior do AFM durante a inversdao da magnetizagao.
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Esta parede seria capaz de armazenar parte de energia de acoplamento de troca envolvida, o
que diminuiria o valor de Hgg. Apesar destas idéias inovadoras, o modelo ¢ falho em obter
valores razodveis para o deslocamento em campo das curvas de histerese. Além disso, tal
aproximagao continua requer espessuras minimas das camadas FM e AFM bastante grandes
para ser valido, restringindo muito sua aplica¢do a filmes finos utilizados nos dias de hoje.
Mesmo assim, o modelo deve ser ressaltado, pois serviu de base para outros que viriam mais

tarde e trouxe uma nova visao do fendmeno.

Em meados de 1972, Fulcomer e Charap®’ propuseram um modelo que considera um
filme fino de material FM coberto por uma camada AFM constituida de inimeras pequenas
particulas. Foram levadas em conta diversos tamanhos e formatos de particulas, e uma boa
concordancia entre simulacdo e experimento foi obtida para permalloy oxidado. As
dependéncias de Hgp e Hc com a temperatura, mesmo para 7> Ty, foram previstas com
sucesso, introduzindo o conceito da temperatura de bloqueio na qual o efeito EB desaparece.
Este modelo, considerado por alguns como um dos mais bem sucedidos quando se trata de

EB, serve como alicerce para modelos granulares baseados em flutuagdes térmicas.

Em 1987, Malozemoff®™ propds o modelo de interface aleatéria, baseado numa
interface FM/AFM com uma dada rugosidade. Nesse caso, estruturas de spins interfaciais
compensadas e ndo-compensadas podem ser formadas. Sua idéia ¢ fundamentada em uma
interface rugosa, que por sua vez gera um campo magnético randdmico que atua nos spins
interfaciais, produzindo a anisotropia unidirecional responsdvel pelo deslocamento
assimétrico da curva de histerese. Deste modo, considerando uma rede ctbica simples, ¢
possivel conciliar os dados experimentais com a teoria, reduzindo a discrepancia de duas
ordens de grandeza em Hgz. No mesmo modelo obtém-se uma razdo ainda menor ao
considerar-se a formacdo de paredes de dominios AFM perpendicular a interface. Apesar do
sucesso em obter uma razoavel estimativa para Hgp, este modelo tem como grande problema
o fato de ser dependente da concentracao de defeitos na interface, o que nao ¢ consistente com

0s experimentos.

Simultaneamente a esta proposta, Mauri e colaboradores™ propuseram um modelo que
sugere formacgdo de parede de dominio planar na parte interfacial no AFM. Neste caso, ¢
considerado um filme FM sobre um substrato AFM infinitamente espesso € um acoplamento
interfacial ferromagnético. Assume-se uma espessura da camada FM muito fina, formando-se
assim uma parede de dominio somente dentro da camada AFM. Esse modelo fornece valores

razoaveis de Hgp, j4 que um limite superior para a energia de troca ¢ imposto pela formagao
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da parede de dominio no AFM. O modelo de Mauri e colaboradores ¢ o que melhor descreve
os resultados obtidos em nosso trabalho, por isso sera descrito em mais detalhes no proximo
topico.

Em 1997, Koon” sugeriu um modelo em que as magnetizagdes FM ¢ AFM fossem
ortogonais, explicando EB em filmes finos com interfaces FM/AFM compensadas por meio
de calculos micromagnéticos. Seu principal resultado foi estabelecer, com base no modelo de
Heisenberg, que a configuragdo do estado fundamental corresponde a orientacdo
perpendicular dos momentos FM relativa a dire¢do facil da camada AFM. Koon também
mostrou que os momentos magnéticos AFM na interface exibem canting, ou seja, ndo estao
exatamente paralelos aos eixos faceis, mas com uma pequena inclinacao em relacao a eles. O
trabalho de Koon estabelece de maneira correta estruturas magnéticas na interface, mas,
infelizmente, falha para descrever o EB. Em outras palavras, a estrutura magnética gerada no
plano nao ¢ suficiente para gerar o EB, isto €, produzir a anisotropia unidirecional requerida e,

conseqiientemente, o deslocamento da curva de histerese.

Schulthess ¢ Butler’' utilizaram os modelos de interface aleatéria e incluiram o de
Koon para criar um modelo ainda baseado nas energias de anisotropia e de Zeeman,
adicionando um termo que considera interagdes dipolares originadas na interface rugosa. As
propriedades magnéticas sao obtidas usando aproximagdes de micromagnetismo cldssico € a
equacdo de movimento para o spin de Landau-Lifshitz, incluindo o termo de Gilbert-Kelley.
Este modelo descreve uma dependéncia do EB com a concentragdo de defeitos na interface;
os Hgp calculados tém valores proximos aos observados experimentalmente e valores de H¢

finitos.

Mais recentemente, outros modelos foram desenvolvidos, tais como o de interface,
feito por Kiwi'?, que explica o EB positivo, e o modelo de variagdo de campo local proposto
por Stiles ¢ McMichael® que se baseia na interagio entre atomos individuais ou entre
momentos magnéticos. No entanto, a maioria dos novos modelos ¢ um aperfeicoamento ou

uma combinag¢do dos modelos ja& descritos.

Um dos ultimos modelos propostos, e bastante utilizado atualmente ¢ o modelo de
estado de dominio’* (do inglés Domain State, DS, estado metaestavel que se forma durante o
processo de esfriamento sob campo). Este considera a camada AFM como um
antiferromagnético de Ising diluido (DAFF), ou seja, substitui os 4tomos magnéticos por
outros ndo-magnéticos na parte volumétrica da camada AFM, e além disso considera a

totalidade do volume da camada AFM e ndo somente a interface. Agora EB se deve a um
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estado de dominio no volume da camada AFM, o qual controla o estado de orientagdo do spin
e a interagdo FM/AFM na interface. Este estado de dominio se forma pelo contato com a
camada FM durante o esfriamento e também devido ao campo externo apds processo de
aquecimento e resfriamento. A diluicdo dos atomos magnéticos favorece a formacao do
estado de dominio uma vez que paredes de dominios podem passar por sitios ndo-magnéticos
(ou defeitos) reduzindo consideravelmente a energia para formagdo de tais paredes. A
formagao deste DS depende da concentragdo de sitios ndo-magnéticos e, portanto, espera-se
que o EB dependa dessa concentracdo. A formagdo de um dominio muito diluido faz com que

a magnetizagdo liquida aumente na AFM, intensificando o efeito de EB.

1.3.1 Modelo de Mauri e colaboradores

Como ja mencionado, Mauri e colaboradores® propuseram um modelo (“Domain-
Wall Formation”, DWF), que sugere a formagdo de uma parede de dominio paralelo a
interface na camada AFM proximo a interface FM/AFM. As principais consideragdes desse

modelo sdo:
1) rotagdo coerente dos spins FM;
i1) filme FM fino sobre um substrato AFM infinitamente espesso;

ii1) uma interface FM/AFM, perfeitamente lisa, onde os spins AFM e FM se acoplam

ferromagneticamente;

iv) a espessura do FM, designada por ¢, ¢ muito menor que a largura da parede de
dominio possivel de ser formada na camada FM, assim formando uma parede de

dominio no interior do AFM.

A Figura 1.9(a) ilustra um diagrama esquematico das configuragdes de spins deste
modelo, representando uma parede de dominio ferromagnética no interior do AFM. Outra
proposta de representagdo esta ilustrada na Figura 1.9(b) a qual representa uma configuracao
de parede de dominio antiferromagnética com acoplamento ferromagnético, analogo a

configuragdo de Kim e Stamps” para uma interface FM/AFM acoplada antiferromagneti-
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camente. Esta tltima nos parece ser mais correta ja que a parede de dominio ¢ formada dentro

da camada AFM.

i — —
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Figura 1.9: Diagrama esquematico do modelo DWF. Em (a) ilustracdo do modelo original e em (b) nossa
proposta de configurag@o de spins da parede de dominio formada no AFM.

A expressao da parte da energia magnética variavel deste sistema pode ser escrita da seguinte

forma:

E=-0,cosa—J,cos(a—B)— Kt cos’ B—HM,,t,, cos(d, —B), (1.6)

onde @y ¢ o angulo que define a dire¢do de aplicagdo do campo magnético em relagdo ao eixo

facil. Quando H ¢ aplicado ao longo da direcdo facil, esta energia, em unidades de
o, (= 24 AK, que € a energia por unidade de superficie de uma parede de dominio de 90° na

camada AFM, onde A4 ¢ o termo de “exchange stiffness”, rigidez de troca,

A= ~ , 1.7

e K a constante de anisotropia magnetocristalina, respectivamente, da camada AFM) sera

escrita como:

8 =—cosa—Acos(a— fB)+ pcos’ f—hcosf3. (1.8)



18

O primeiro termo da equagdo 1.8 representa a energia de formagdao da parede de dominio
dentro da camada AFM, o segundo termo ¢ a energia de troca, sendo A a constante de

intera¢ao normalizada

A=Jgloy, (1.9)

onde Jg ¢ a constante de acoplamento interfacial. O terceiro termo ¢ a energia de anisotropia

da camada FM, sendo u a constante de anisotropia normalizada com Kpy positivo,

u=-K,,tlo,, (1.10)

e o ultimo termo ¢ a energia de Zeeman, sendo 4 o campo magnético normalizado,

h=HM /o, . (1.11)

Para os casos limites onde 4 <<1e A4 >> 1, obtém-se, respectivamente. o campo de EB

H,=-J,/M¢ para A<<]I, (1.12)
ou

H,,=0, /Mg para A>>1, (1.13)

fornecendo assim valores razodveis de Hgp, ou seja, sempre, para estes casos limite, Hgp €

igual ao menor dos termos J, /Mt ou o, /M. Uma das limitagcdes deste modelo € que a

constante anisotropica Kapm deve ser pequena o suficiente para que uma parede de dominio
possa se formar na camada AFM. Caso contrario, torna-se energeticamente favoravel a

formagdo de parede de dominio na camada FM.

Em 2000, Geshev’® forneceu a solugio analitica para as curvas de magnetizagdo
referente a0 modelo DWF para o caso de campo magnético aplicado ao longo do eixo facil
comum do sistema e para quaisquer valores de energia de interag¢@o, uniaxial FM, e de parede

de dominio da camada AFM.



19

1.4 Processo de acoplamento em tricamadas

Desde a descoberta de Grunberg’”” em 1986 do acoplamento entre camadas

ferromagnéticas através de um espacador ndo-magnético (NM), inumeros sistemas

FM/NM/FM foram estudados. Tal acoplamento pode ser ferromagnético ou antiferro-

magnético, dependendo da espessura da camada NM e do tipo de espagador variando entre

metal, isolante ou semicondutor. Os possiveis mecanismos de acoplamento entre as camadas

FM, através da camada ndo-magnética, podem ocorrer por processos diversos e/ou a

coexisténcia entre eles.

iii)

acoplamento através de “pinholes”: quando a camada de separagdo ¢ muito fina
ou seu crescimento ¢ em 3D, pode aparecer "furos", ligando diretamente as duas
camadas ferromagnéticas, como ilustrado na Figura 1.10(a), fazendo com que a
curva de histerese magnética consista de um unico ciclo, correspondente a
reversdo da magnetizagdo simultdnea de duas camadas ferromagnéticas. Nesse

caso, estas camadas sdo fortemente acopladas ferromagneticamente;

acoplamento tipo “orange-peel”: a correlagdo da rugosidade das interfaces
FM/NM e NM/FM pode induzir um acoplamento magnetostatico tipo "casca de

1" em 1952. Este acoplamento estd associado ao

laranja", proposto por Née
aparecimento de cargas magnetostaticas ao longo das interfaces [Figura 1.10(b)].
Cargas de sinais opostos aparecem simetricamente nas interfaces opostas. A
interagdo dipolar entre essas cargas da origem a um acoplamento ferromagnético
entre as camadas FM. Vale a pena salientar que este tipo de interagdo praticamente
independe da temperatura para 7< T¢/2, ja& que a magnetizagdo de saturagdo do

FM quase nio varia; esta propriedade foi usada mais tarde neste trabalho;

acoplamento através de “domain walls” (parede de dominio): a existéncia de
acoplamento magnetostatico entre paredes de dominio nas duas camadas

magnéticas, ilustrado na figura 1.10(c).
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(a) Pinholes

(b) Orange Peel
(c) Domain O+®
Walls ®|«|®

Figura 1.10: Possiveis mecanismos de acoplamento entre duas camadas FM através de uma camada néo-
magnética. Figura retirada da referéncia [95].

iv) Acoplamento tipo RKKY [Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida]”’: apresenta um
periodo de oscilagdao do acoplamento em fungdo da espessura do espacador num
sistema composto de duas camadas ferromagnéticas separadas por uma camada de
metal ndo-magnético. Este ¢ um processo de acoplamento indireto de origem

eletronica, dependente das superficies de Fermi dos materiais envolvidos.

Como vimos, nos modelos propostos para explicar o EB, a camada FM esta quase
sempre em contato atdmico com a camada AFM, assumindo um acoplamento de primeiros
vizinhos na interface, sendo o Hgp o resultado do acoplamento entre as primeiras camadas
atomicas do FM e AFM. Uma idéia constante em todas estas teorias ¢ uma interagdo de curto
alcance. Poucos trabalhos envolvendo a interacio AFM/FM através de uma camada NM
foram descritos, e as teorias propostas para descrever esta interagdo abordam o problema
assumindo um sistema do tipo FM/NM/FM. A alteracdo na configuracdo do sistema para
AFM/NM/FM nos propicia um novo cendrio na estrutura interfacial: na interface de uma
camada FM, cada atomo contribui igualmente ao acoplamento, enquanto que a interface de
uma camada AFM envolve atomos com dire¢cdes de spin diferentes, razdo pela qual a
magnitude do acoplamento AFM/FM ¢ muito menor que o acoplamento FM/FM de contato
direto. Apesar disso, alguns desses mecanismos de acoplamento podem ser adaptados e talvez

consigam descrever o acoplamento em sistemas AFM/NM/FM.
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1.5 Tricamadas AFM/NM/FM

Apesar dos inimeros estudos sobre EB nas ultimas décadas, tanto do ponto de vista
teorico como da fisica aplicada, questdes basicas ainda permanecem obscuras, como, por
exemplo, se o acoplamento AFM/FM ¢ de curto ou longo alcance. Compreender os
mecanismos responsaveis pelo acoplamento em sistemas de tricamadas AFM/NM/FM,

variando a espessura da camada espagadora, pode ser capaz de explicar esta questdo.

Gokemeijer e colaboradores'’, em 1997, apresentaram o primeiro trabalho nesta
direcdo, inserindo camadas espagadoras de Cu, Ag e Au entre a bicamada de CoO/NiFe. Eles
mostraram um decaimento exponencial do Hzp com o aumento da espessura da camada NM
com acoplamento estendendo-se até 50 A. Esse estudo forneceu uma analise do parametro do
alcance da interacdo, diferente para cada material usado como espagador e levando a
conclusdo de um acoplamento de longo alcance dependente da natureza eletronica da camada

separadora.

Logo apds, em 2000, Thomas e colaboradores', mostraram que ndo ha evidéncias de
interacao de longo alcance através das bicamadas [rMn/CoFe e CoFe/IrMn com espagadores
de Cu, Ag, Au, Pd, Ru, Al e Ti. Hgp diminui exponencialmente com o aumento da espessura
da camada NM, desaparecendo para espessuras maiores do que 1 nm (ver Figura 1.11).
Thomas e colaboradores argumentaram que os resultados obtidos podem ser melhor
entendidos considerando um acoplamento através de buracos e processos de difusdo através

da camada separadora.

Quase simultaneamente ao trabalho de Thomas, Mewes e colaboradores' verificaram
num trabalho experimental, uma oscilagdo do Hgz em fun¢do da espessura do espagador de
Cu ou Cr num sistema NiFe/FeMn (Figura 1.12). A queda exponencial tem um periodo de
oscilacdo corresponde a metade do valor relatado para o sistema NiFe/NM/NiFe, o que indica
que esta interagdo tem origem analoga ao caso das multicamadas FM/NM/FM. Lin e
colaboradores®' também observaram uma oscilagdo proximo i temperatura de Néel do NiO
em tricamadas de NiO/Cu/NiFe com o aumento da espessura do cobre, para diferentes
temperaturas: para temperaturas baixas, o0 Hgz diminui monotonicamente com esta espessura.
Isto foi explicado através de um modelo que assume uma competi¢do entre o acoplamento

RKKY e uma interacdo dipolar.
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Figura 1.11: Dependéncia do Hrg (=H, definido pelo autor) em fungéo da espessura do espagador,
onde 1 mm ~1 A & o fator de escala corresponde. Figura retirada da referencia 18.

Em tricamadas AFM/NM/FM, onde a camada espagadora ¢ de um material metalico
como CoO/Au/Co®’, Co/Cu/FeMn®!, NiFe/Cu/IrMn®** e IrMn/Cu/Co®, em geral ¢ observada

uma atenuagdo exponencial da intensidade do acoplamento com o aumento da espessura do

espagador.
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Figura 1.12: Dependéncia do Hyz em tricamadas NiFe/Cu/FeMn em fungdo da espessura do Cu. Os graficos
mostram, na a linha pontilhada (grafico a esquerda), a indica¢do do decaimento exponencial monoatémico, e a
linha continua no gréfico a direita representa o resultado do ajuste de quase-periodicidade 4/2. Figura retirada da
referencia 19.

Gierlings e colaboradores® relatam a primeira evidéncia de um momento induzido na
camada NM observado na tricamada de CoO/Au/Co usando a técnica de orientagdao nuclear a

baixa temperatura. O fenomeno foi explicado abordando um processo de hibridizagdo s—d
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com os atomos interfaciais de Au e um processo de relaxamento da estrutura magnética

interfacial.

Resultados interessantes referente ao acoplamento AFM/NM/FM através de uma
intercamada isolante ndo-magnética foram apresentados por Paul e colaboradores®. Eles
mostraram um acréscimo do Hgz em uma bicamada CoO/Co inserindo uma intercamada
muito fina de AlOy. Foi observada uma dependéncia ndo-mondtona com a espessura da
camada de AlO,, sugerindo que a origem desses fatos estd na descontinuidade e no

crescimento desordenado da camada separadora.

Li e colaboradores®®, em 2008, relatam um decaimento abrupto, sem presenga de
oscilagdes no Hgz com a espessura da camada NM, em sistemas tipo NiFe/NM/FeMn em que
o material ndo-magnético foi Cu, Ag e Bi. Eles explicaram seus resultados com base na

estrutura cristalina das camadas e nos processos de migragao atdmica na interface.

Um trabalho recente feito por Tafur ¢ colaboradores®® apresenta interagio de longo
alcance em tricamadas de NiO/Cu/NiFe e NiO/Cr/NiFe decrescendo exponencialmente com a
espessura da camada NM de Cu ou Cr (Figura 1.13), sugerindo uma interacdo através da

polarizagdo de spins nas camadas espagadoras de Cu ou Cr.
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Figura 1.13: Dependéncia do Hgg com a espessura do Cu ou Cr em tricamadas NiO/Cu/NiFe e NiO/Cr/NiFe.
Figura retirada da referéncia 86.
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Em nossos trabalhos anteriores no sistema IrMn/Cu/Co,M’”’m’87

observamos que a
interacao de troca diminui exponencialmente com o aumento de #c, a partir de 0.25 nm. Esta

diminui¢do foi atribuida a uma interag¢do de curto alcance mediada por pinholes. As variagdes

dos campos de EB obtidos via medidas de magnetizagdo, H ", e através de ressonancia

ferromagnética, H,, ", assim como as do Hc em fungio de #c,, podem ser vista na figura 1.14.

T

0.0 05 10 15
f., (nm)

Figura 1.14: Dependéncias dos H py'¢ , H™ ¢ do He em fungdio de /¢, em tricamadas de IrMn/Cu/Co

(referéncia 87).
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2 Técnicas Experimentais

2.1 Introducio

Na parte experimental deste trabalho, usamos duas técnicas diferentes de
caracterizagdo magnética, medidas de magnetizagdo estdtica e ressonancia ferromagnética
(FMR), para obtencao dos parametros magnéticos do sistema IrMn/A(#4)/Co (onde A = Al,O3
ou Cr e t5 a espessura desta camada) que apresenta o fenomeno de EB. Para caracterizar
estruturalmente o sistema foi utilizada a técnica de difracdo de raios-X em altos e baixos

angulos, assim como microscopia de for¢a atdmica e microscopia eletronica de transmissao.

A caracterizagdo magnética foi realizada através de medidas de curvas de
magnetizacdo estaticas (MAG) via técnica que envolve rotacdes irreversiveis de momentos
magnéticos do sistema usando-se um magnetometro de gradiente de forga alternada (AGFM).
Devido a sua alta sensibilidade, este instrumento ¢ um dos mais adequados para o estudo do

sistema sob investigagao.

As medidas de FMR foram realizadas no Laboratorio de Ressonincia Magnética
Eletronica da Universidade Federal de Goids sob a supervisdo do Prof. Dr. Fernando
Pelegrini. Nestas técnica, o movimento da magnetizagdo é perturbado em torno da posi¢do de
equilibrio, mas nao realiza rotagdes irreversiveis, ¢ o valor de acoplamento ¢ obtido

indiretamente através de ajustes dos dados experimentais com modelos fenomenologicos.

As medidas de difracdo de raios-X em alto angulo (DRX) foram realizadas no
Laboratério de Altas Pressoes deste Instituto, onde caracterizamos a cristalinidade do nosso
sistema. As medidas de raios-X a baixos angulos (refletividade, RRX) foram realizadas no
Laboratorio de Difracao de Raios-X da Universidade Federal de Santa Catarina (UFSC), sob a
supervisdo do Prof. Dr. Alexandre Da Cas Viegas, e foram utilizadas para determinar as

espessuras das camadas e a rugosidade interfacial através de simulagdes.

Neste trabalho utilizamos dois microscopios eletronicos de transmissao (TEM), o
TEM 200 kV do Centro de Microscopia Eletronica deste Instituto, modelo JEM 2010, e o
TEM 200 kV do Laboratério Central de Microscopia Eletronica da UFSC, modelo JEM 2100.
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As amostras foram preparadas pelo método “cross-section” utilizando as infraestruturas de

ambos os Centros.

Neste capitulo ¢ apresentada uma breve descricdo dos principios de funcionamento

dos sistemas experimentais de caracterizagdo magnética.

2.2 Magnetometro de gradiente de forc¢a alternada (AGFM)

O “Alternating Gradient Force Magnetometer” (AGFM) ¢ um instrumento de alta
sensibilidade (10®*emu, ou 10" A.m? no SI) para medidas de variagdes do momento
magnético®, podendo medir magnetizagio em filmes com espessuras da ordem de 1 nm. Seu
principio de funcionamento baseia-se na forc¢a sofrida por um momento magnético quando
submetido a um gradiente de campo magnético. A amostra ¢ colocada na extremidade inferior

de uma haste de vidro, imersa em um campo magnético alternado, produzido por um par de

bobinas denominadas bobinas de gradiente. A amostra sofre a acdo de uma forca F:n,

F =mVh, 2.1

também alternada, que ¢ proporcional ao momento magnético m da amostra e ao gradiente de

campo Vi

A extremidade superior da haste de vidro ¢ colada a um material piezelétrico que
transforma a oscilagdo da haste em um sinal elétrico. A amplitude dessa oscilacdo ¢
proporcional a for¢a aplicada & amostra que, por sua vez, ¢ proporcional a componente da

magnetizacdo na dire¢do do campo DC, conforme esquematizado na Figura 2.1.

O campo gerado pelas bobinas de gradiente ¢ paralelo ao campo magnético DC,
responsavel pela magnetizacdo da amostra. Estas bobinas sdo ligadas na configuragcao
chamada de par de Maxwell, ou seja, enroladas em série, mas em oposi¢do (uma enrolada no
sentido horario, outra no sentido oposto) de cada lado, de tal modo que o gradiente seja

maximo na regido entre elas, onde é colocada a amostra. A forca sobre o piezoelétrico,
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proporcional a magnetizacao, ¢ feita com o auxilio de um amplificador Lock-In. O sinal de
entrada ¢ a tensdo proveniente do piezoelétrico ou & magnetizacdo. O gradiente de campo ¢
usualmente aplicado na freqiiéncia da ressonancia mecanica do sistema (piezoelétrico, haste,
porta-amostra e amostra), obtendo-se assim uma melhor razao sinal/ruido. A fim de melhorar
sua alta sensibilidade, o0 AGFM ¢é montado em um sistema com protecdo contra vibragdes

mecanicas. Um diagrama experimental do sistema ¢ mostrado no Figura 2.1.
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Figura 2.1: Diagrama de blocos e configuragcdo do AGFM.
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2.3 Ressonancia ferromagnética

A técnica de ressonancia ferromagnética, consiste em aplicar um campo alternado na
faixa de microondas, H,c, numa amostra situada num campo magnético estatico Hpc, de
modo a estimular o movimento de precessao da magnetizagdo em torno do campo efetivo do
material (ver figura 2.2). Para uma particular freqiiéncia de excitagdo (wj) observa-se o

fenomeno de ressonancia onde ocorre a maxima amplitude do movimento de precessao.

Figura 2.2: Representacdo da precessdo da magnetizacdo submetida a um campo magnético Hpc,

Na ressonancia, isto coincide com a maxima absor¢do da energia associada ao campo

AC pela amostra, definida por:

P(w)= %a);( H, (2.2)

XX

onde @ ¢ a freqiiéncia do campo Hyc, y, ¢ a componente imaginaria do tensor

susceptibilidade magnética e H, ¢ a componente do H,¢ na direcao x.

Nas experiéncias de FMR, em geral, w ¢ fixa, determinada pelo maximo de absor¢ao

do H,c pela amostra. Para observar a ressonancia, varia-se o campo Hpc e, portanto .
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Figura 2.3: Parte imaginaria da susceptibilidade magnética para uma ferrita em fungdo de Hpc para @ = 17.6 Hz,
evidenciando a ressonancia ferromagnética®.

A Figura 2.3 mostra a curva caracteristica de y  em funcdo de Hpc para uma amostra

89 A . .
usando @w = 17.6 GHz. Neste caso a ressonancia ocorre para um campo aplicado de
Hpc=1kOe. Esta é a forma tipica do sinal de absor¢do de microondas num sistema
ferromagnético simples. A linha de absor¢ao pode ser ajustada por uma lorentziana, com

largura AH .

A expressdo que relaciona a freqiiéncia de ressonancia do modo uniforme com a

densidade de energia do material foi obtida por Smit e Beljers,”

2

P V4 2
& =) (EgoEosy = Egy g, » 2.3)

onde y ¢ o fator giromagnético, £ ¢ a energia livre do sistema e os subscritos indicam as
derivadas parciais em relagdo aos angulos polar & e azimutal ¢, que definem a orientagdo da
magnetizacdo, sendo & e ¢ os seus valores de equilibrio. A relacdo entre a freqiiéncia de
ressonancia € o campo externo aplicado ¢ conhecida como a relacdo de dispersdo de

ressonancia ferromagnética.

A descricao anterior ¢ valida apenas para um sistema simples sem interagdes. Quando
existe acoplamento entre duas camadas A e B, a relacdo de dispersao ¢ definida pelas raizes

do determinante da matriz’"** 4 x4,
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onde zx e zg s3o dadas pelas equagdes (2.5) e (2.6), respectivamente, € Yo € yg 0s fatores

giromagnéticas dos materiais das duas camadas,
z,=(o/y)t,Msend,, (2.5)
zy =(@/ yy)t; M ysenb; . (2.6)

A partir de um modelo apropriado para a expressao da energia, onde se consideram as
contribui¢des para o campo efetivo do material, & possivel calcular a relacdo de dispersao

®,(H) ou uma relacdo entre as freqiiéncias de ressondncia e a dire¢do em que o campo
externo ¢ aplicado (@, vesus ¢,, ). Quando as magnetiza¢cdes permanecem orientadas no plano

do filme, os angulos polares sdo € 4= 8 5 =90°, como no caso aqui estudado. A dire¢do do
campo ¢ definida pelos angulos ¢,, e @y esse ltimo igual a 90°. Os parametros da funcdo de
energia, cujos calculos de @, versus H ou @, versus ¢, melhor reproduzem os resultados
experimentais (este ultimo acessivel experimentalmente neste trabalho), sdo admitidos como

aqueles que caracterizam efetivamente o sistema.

Experimentalmente se adquire uma curva da absor¢do ressonante em fungdo do campo

aplicado ¢, . A partir disso obtém-se os campos de ressonancia (H,.) para cada ¢, .

A partir das medidas de ressonancia em fun¢do do angulo de campo aplicado

H,.(4,), definimos o campo de EB, Hy," (4, ), como”

FMR 1
Hpy (¢H)=E|:Hres(¢H)_Hres (ﬂ-_¢H):|' 2.7
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3 Amostras

3.1 Introducio

Para realizarmos o estudo do acoplamento entre camadas FM e AFM, escolhemos o
sistema IrMn/Co pois o [rMn apresenta varias propriedades de importancia tecnologica, tais
como boa resisténcia a corrosao, relativamente grande constante de anisotropia unidirecional,
alta temperatura de bloqueio e baixa espessura critica’, isto é, poucas camadas atdmicas sdo
suficientes para se manifestar o fendmeno de EB. Introduzimos entre o IrMn (material AFM)
e o Co (material FM), uma camada espagadora de diferentes materiais, o cromo (Cr) que ¢ um
material antiferromagnético com anisotropia fraca, ou a alumina (Al,O3), material isolante,

para estudar a influencia destas camadas na interacdo FM/AFM.

Neste capitulo ¢ apresentada uma descri¢ado da metodologia utilizada na produgdo e

tratamentos realizados nas amostras estudadas.

3.2 Producao

As amostras foram produzidas pela técnica de desbastamento idnico (“Magnetron
Sputtering ) na Unité Mixte de Physique CNRS/Thales, Université Paris-Sud, Orsay, Franga,
por C. Deranlot e F. Petroff. Esta técnica consiste em aplicar uma diferenga de potencial entre
um alvo (que ¢ composto pelo material que queremos depositar) e o substrato no qual o filme
sera depositado. A cdmara de deposi¢do ¢ antecipadamente esvaziada até atingir uma pressao
base e depois preenchida com um géas inerte, geralmente o argdnio, evitando assim reagdes
quimicas com o alvo. Essa diferenga de potencial entre o alvo e o substrato ioniza o gas e cria
um plasma que consiste de elétrons e ions do gas em um estado de alta energia. Durante o
sputtering, os ions acelerados do plasma se chocam com o alvo e arranca atomos do material
que serdo arremessados inclusive na direcdo do substrato, formando o filme. Para melhorar a
eficiéncia do crescimento do filme, utilizam-se certas configuragcdes de campos magnéticos,

produzidos por imas colocados abaixo do alvo, moldando o plasma e direcionando as colisdes
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dos ions contra o alvo em certas regides. Uma fonte de radio-freqiiéncia ¢ usada para a

deposicao de materiais isolantes, mas também pode ser usada para materiais condutores.

Nossos filmes foram depositados utilizando uma pressdo de base na camara de
5 x 10™® mbar e uma atmosfera de Ar com uma pressdo de 2.5 x 10> mbar para deposi¢do do
Ru, Cr, Co, ALO; e Au, e 1.0 x 1072 mbar para o [rMn. Todas as amostras foram depositadas

a temperatura ambiente.

As amostras estudadas neste trabalho sdo bicamada IrMn/Co e tricamadas de
IrMn/Al1,05/Co e IrMn/Cr/Co, com espessuras de 15 nm de IryMngy, 5 ¢ 7nm de Co, e
espessura de cromo (fZc;) € alumina (Zjumina) vVariando de 0.25 a 3 nm. Os filmes foram
crescidos sobre substratos de Si(100), o ruténio foi utilizado como camada semente (“buffer”)
(15nm e 10nm) e o ouro como camada protetora. A camada semente influencia na

94,95

cristalinidade, na aderéncia e na rugosidade dos filmes ", parametros importantes para o

controle do EB. Em nosso sistema a camada semente de Ru ¢ essencial para fazer com que o

[rMn cres¢a com textura [111].

Na tabela 2 apresentamos as amostras estudadas bem como sua composi¢ao nominal.

Tabela 2: Composi¢do nominal das amostras.

Composicao nominal (nm)

Espagador de alumina Espagador de cromo
Si(100)/Ru;s/IrMn,5/Co;/Auy, -

Si(100)/Ru;s/IrMn;s/(ALO3 ).25/Co/Auyg Si(100)/Ru;s/ItMn,5/Crg 5/Cos/Auyo
Si(100)/Ru;s/IrtMn5/(A1,03 )o.5/Co-/Auyg Si(100)/Ru;s/IrMn;5/Cry 5/Cos/Auy
Si(100)/Ru;s/IrtMn;s/(ALO3 ).75/Co-/Auyg Si(100)/Ru;s/IrMn,5/Crg 75/Cos/Auyo

Si(100)/Ru;s/IrtMn; s/(Al,O3 )1/Cos/Auyg Si(100)/Ru;s/ItMn, 5/Cr/Cos/Auyg
Si(100)/Ru;s/IrMn,5/(Al,O3 )1.5/Co7/Auyg Si(100)/Ru;s/IrMn,5/Cry 5/Cos/Auyg

Si(100)/Ru;s/IrMn; s/(Al,O3 )»/Cos/Auyg Si(100)/Ru;s/IrMn, 5/Cr,/Cos/Auyg

Si(100)/Ru;s/ItMn,5/(AL,O3 )3/Co+/Auyo Si(100)/Ru;s/ItMn,5/Cr3/Cos/Auyg
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3.3 Tratamento térmico

As amostras foram tratadas termicamente na presenca de um campo magnético a fim
de maximizar o EB. O tratamento térmico foi feito em um forno resistivo a temperatura fixa
de 210+ 2°C por 15 min a uma pressdo de 10” mbar sob um campo magnético de 2.4 kOe
aplicado no plano do filme. As amostras foram aquecidas e resfriadas com campo magnético
aplicado. A temperatura de 210 °C foi escolhida ap6s um estudo com diferentes valores de

temperatura e esta corresponde a um campo méaximo de EB**””.

O forno utilizado nos tratamentos térmicos ¢ composto basicamente por uma haste,
que possui um resistor em uma de suas extremidades. Esta haste ¢ colocada dentro de uma
capsula, que ¢ conectada a um sistema de vacuo, o que garante uma baixa pressdo em seu
interior durante os tratamentos, evitando a oxidagdo das amostras. Ao passarmos uma corrente
elétrica pelo resistor, a amostra ¢ aquecida. A temperatura do forno ¢ mantida estavel por um

controlador PID programavel (Novus 2100) e um sensor de temperatura PT-100.
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4 Resultados e discussoes

4.1 Modelos

Um dos pontos que motivou esse trabalho sdo as diversas controvérsias na literatura,
entre elas o fato de que freqiientemente seja relatado que diferentes técnicas de medidas
podem render valores distintos para a anisotropia unidirecional, sendo a diferenga de até uma
ordem de grandeza. Esta situag@o levou alguns autores a classificar estas técnicas em duas
categorias: reversiveis e irreversiveis. Por exemplo, ressonancia ferromagnética,
espalhamento de Brillouin, susceptibilidade magnética ac, sao técnicas que envolvem apenas
pequenas perturbagdes da magnetizagdo em torno de equilibrio, enquanto magnetometria dc e

medidas de torque envolvem rotagdes irreversiveis dos momentos magnéticos.

A energia de acoplamento interfacial Jr € estimada comparando dados experimentais
com valores calculados usando modelos fenomenologicos adequados. A maioria dos trabalhos
experimentais relata discrepancias entre o acoplamento estimado através de diferentes
técnicas, quer tenham adotado o modelo RAF (momento antiferromagnético rigido) ou DWF

(formagao de paredes de dominio na interface FM/AFM).

Devido a isso investigamos, paralelamente ao desenvolvimento experimental desse

trabalho, as seguintes questoes:

Primeiramente, mostramos através de dois modelos (DWF e RAF) e de um simples
experimento, que pelo menos parte dessa diferenca pode ser atribuida a erros grandes na
avaliagdo da interagdo FM/AFM obtidos por meio de medidas de susceptibilidade magnética
ac e medidas de magnetometria dc, causados por negligenciar a distribui¢ao de eixos faceis ou

. . . . . .o 14
subestimar a anisotropia uniaxial do material ferromagnético .

Em seguida investigamos um novo problema referente a determinacao de Jg: métodos
convencionais de caracterizacdo magnética reversiveis ou irreversiveis podem ndo ser capazes
de distinguir entre as contribuicdes do campo de acoplamento de troca, Hg, € do campo de
anisotropia AFM, Hy, se suas intensidades forem muito diferentes. Este problema foi
abordado através da fabricacdo de amostras de prova constituidas de bicamadas FeMn/Co
onde a espessura fapm do FeMn ¢ variada. Demonstramos que os valores de Jg podem ser

, . - . 98
determinados a partir da variagdo da coercividade com fapm



35

4.1.1 Importancia da distribuicio de eixos faceis FM e/ou AFM

Utilizamos os modelos DWF (i.e., o de Mauri e colaboradores) ¢ RAF para obter os
parametros através de medidas de susceptibilidade ac e magnetometria dc, mostrando a
importincia de considerar a distribuicdo de eixos féceis e intensidade da anisotropia uniaxial
da camada FM.

O modelo DWF assume a formagdo de uma parede de dominio paralelo a interface na
camada AFM proximo a interface FM/AFM, tendo como parametros os seguintes campos
efetivos: campo de anisotropia uniaxial da camada FM (Hy), campo de acoplamento de troca

(Hg), e campo de anisotropia da parede de dominio AFM (Hy), definidos pelas seguintes

expressoes:
H, = Mﬂ, @.1)
MFM
H,= L, 4.2)
tFMMFM
O,
H, =—"%—, 43)
Z‘FM]\IFM

onde Mpy € a magnetizagdo da camada FM, Ky, é a constante de anisotropia uniaxial da
camada FM, try a espessura da camada FM e o, a energia por unidade de area de uma
parede de dominio de 90° na camada AFM. Considerando eixos faceis FM e AFM orientados

no plano do filme e o campo magnético externo aplicado também no plano do filme, a energia

livre por unidade de area pode ser escrita da seguinte forma

A 2 A
My 'uFMJ _J My M i My -U,p . (4.4)
E

‘M
EDWF =-H- MFMtFM _KFMtFM( — .,
My, M oy M 4 M,

Os primeiros trés termos da equacdo 4.4 sdo a energia de Zeeman, a uniaxial de FM e
a de troca entre FM e AFM, respectivamente. O ltimo termo corresponde a anisotropia da

camada AFM. Os vetores unitarios u,,e u,,representam as dire¢des dos eixos de

anisotropia uniaxiais FM e AFM, respectivamente.
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No modelo RAF, o de momento antiferromagnético rigido, reduzido do modelo DWF,

a expressao de energia pode ser descrita da seguinte forma

2
M., -u M., -0

Epyr =—H-Mpytny, _KFMtFM( ™ FMJ -Ji AL “5)
My, My,

A susceptibilidade ac transversa y, ¢ uma técnica de alta sensibilidade que manifesta

a resposta do sistema a um pequeno campo magnético ac aplicado perpendicularmente a um
campo magnético dc, Hy.. A curva caracteristica obtida quando se diminui H,. a partir da

saturagdo pode ser usada’ para determinar o campo de anisotropia efetivo H.p. A expressdo

100

para y, quando H,;.= 0 pode ser descrita ~ por y, =M, /H, ., onde

eff >

H e’;fWF =H,+ HHy (4.6)
H.+H,
O campo de anisotropia efetivo, para o caso do modelo DWF’*'%° ¢
Hy'" =H,+H,. @.7)
O campo correspondente de Hy para os modelos DWF e RAF torna-se, respectivamente,
-1
: 1 1
H ETDWF = - , 4.8)
MFM _ HU HW
X
ac M
Hy e =——H,. 4.9)

t

Para uma aproximacao de Hy infinitamente grande, as equacdes 4.6 e 4.8 reduzem-se a 4.7 e

4.9, respectivamente, como esperado, ou seja, o modelo DWF resulta no modelo RAF.
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O deslocamento em campo da curva de histerese Hgp depende de Hy para valores
intermediarios de Hyy, contrariando a expressio comumente utilizada H{ = H® (salientamos

que Hg € o campo de acoplamento de troca e Hgp ¢ o deslocamento em campo do ciclo de
histerese magnética). Esta expressao, no entanto, continua sendo valida somente para valores

de Hy muito altos, enquanto que para valores pequenos do campo de anisotropia AFM tem-se

HE =H,.

Figura 4.1: Curvas de histerese simuladas para uma bicamada FM/AFM usando Hy= 1000e, Hy= 5000¢ e
Hy=250e, com diferentes distribui¢des de eixos faceis.

Na Figura 4.1 estdo apresentadas curvas de histerese calculadas através do modelo

DWEF usando Hy= 100 Oe, Hy= 500 Oe, e Hg= 25 Oe, com diferentes distribui¢des de eixos
faceis; supondo que estas curvas fossem medidas experimentais, obteriamos os Hp, He e
também M, / y calculados a partir do campo efetivo (equagdo 4.6). A curva (a) da
Figura 4.1 representa um lago de histerese para o caso mais simples de acoplamento de troca
FM/AFM onde iy, || ;|| Hae (H =25 Oe, Hc=98 Oe ¢ M,,, / y,= 124 Oe). A curva (b)
desta figura corresponde ao caso de um Unico dominio FM, com eixos faceis AFM
igualmente distribuidos no plano, com desvio maximo de 55° da dire¢@o do eixo facil do FM
(H=230e, Hc=66 Oe,e M, / y,=121 Oe). A curva (c) na Figura 4.1 representa o caso
de distribui¢des AFM e FM acopladas, com desvio maximo dos seus eixos faceis de 55°

(H=170e, H-=530e, ¢ M,/ y,=137 Oe). Ja a curva (d) na Figura 4.1 foi calculada
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assumindo uma distribui¢ao aleatéria de ecixos faceis FM e desvio maximo AFM de 55°

(H®=210e, Hc=50Oe, e M, | y,=202 Oe);

Uma distribuicdo de eixos faceis na camada AFM reduz a coercividade tornando a
curva de magnetizagdo mais arredondada. Os valores de H{ , no entanto, permanecem

praticamente inalterados independentemente da orientacdo do campo. O desvio maximo
empregado nas simulagdes consiste no fato de que a maior parte dos materiais AFM utilizados
em sistemas com EB apresentam anisotropia cubica, a qual tem uma distribuicdo confinada a

um angulo sélido que ¢, no maximo, da ordem de 55°(referéncia 101).

Usamos entdo o modelo RAF para derivar o H{° e compara-lo com Hj para os
casos correspondentes as curvas de histerese apresentadas na Figura 4.1. Comparando com o

caso sem distribuicdo de eixos faceis, M, / 7, aumenta, Hc diminui e a razdo H, ./ H

ac

aumenta significativamente, sendo que, para os casos (a) Hyp,./ HY =10, (b)

H.ngAF /H.g; =24, (c) HZ“TRAF /Hg; =49,e(d) HZ“C,,RAF /Hg; =17.2.

Nestas estimativas, foi assumido que Hy = H¢; no entanto, tendo em vista que muitas
vezes em sistemas com EB, Hc aumenta em relacdo ao caso sem deslocamento, podem-se

usar valores de Hy um pouco menores que H¢ na equagdo 4.6. Isto ird aumentar ainda mais a

razdo H{, ./ H& ; por exemplo, assumindo Hy 40% menor que He para o caso (d), resultara

numa razdo maior ainda de 8.1.

Afim de verificar a validade do efeito da distribuicdo de eixos faceis sobre a
estimativa dos parametros de anisotropia em uma amostra real, realizamos um simples

experimento.

Utilizamos uma amostra cortada em forma de retdngulo da bicamada de
IrMn(15 nm)/Co(5 nm) tratada termicamente a 200 °C por 15 minutos em atmosfera de Ar
com campo magnético aplicado de 1.6 kOe, para verificar a validade do efeito da distribuicao
de eixos faceis sobre a estimativa dos parametros de anisotropia. Inicialmente, determinamos
a direcdo do eixo facil via AGFM e a susceptibilidade magnética via SQUID
(superconducting quantum interference device). Calculmos a curva de magnetizagdo usando
parametros de anisotropia de acoplamento FM/AFM, assim como certa distribui¢do das
diregdes dos eixos faceis; obtemos desse modo resultados muito proximos aos experimentais.

As trés técnicas deram aproximadamente o mesmo valor para o campo de EB, na ordem de
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173 Oe. Posteriormente, “criamos” uma nova amostra, cortando a amostra tratada
termicamente em trés pedagos iguais ao longo do seu eixo facil; dois desses pedagos foram
empilhados formando angulos de —30° e +30° com o outro introduzindo assim uma
distribuicao (artificial) de eixos faceis. As curvas de histerese das duas amostras sao

mostradas na Figura 4.2.

1k
o)
; N amostra
S original
0
L "l’lOVa"
amostra
-1 | " | " " | " |
-400 -200 0 200 400
H (Oe)

Figura 4.2: Curvas de histerese magnética do filme de IrMn/Co tratado termicamente (simbolo aberto) e da
amostra (trés pedagos do filme original, dois destes rearranjados em angulos de +30° e -30° com o terceiro,
simbolo fechado), como mostra o esquema.'*

Comparando os resultados das duas amostras, verificamos que Hc ¢ H,, da nova

amostra diminuiram 24% e 8%, respectivamente, em relagdo a amostra original, e a razao

entre a magnetizagdo e a susceptibilidade M,,, / y, aumenta na ordem de 89%. Embora o Hg

seja 0 mesmo para ambas as amostras, a razdo H,/H,,,

calculada usando H¢ = Hy, foi
artificialmente aumentada 2.2 vezes. Se outra amostra for 'criada’ com desvio angular maior

do que 30° no arranjo das pegas, o valor sera ainda maior.

Assim, mostramos que a diferenca nos valores da interacdo FM/AFM, obtidos por
meio de medidas de susceptibilidade magnética ac e medidas de magnetometria dc, pode ter
sua origem em negligenciar a distribuicdo de eixos faceis FM e/ou AFM, ou por subestimar a

anisotropia uniaxial.
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4.1.2 Distin¢ao entre os casos de alto ou baixo valor da razio Hz/Hy

Analisamos outro problema relativo a determinacdo de Jg. Mostramos que, mesmo
quando o modelo DWF descreve corretamente uma bicamada com EB, nenhuma das
técnicas convencionais, reversiveis ou irreversiveis, aplicadas a mesma amostra, ¢ capaz de
distinguir entre os campos de acoplamento de troca, Hg, e de anisotropia AFM, Hy, se a razao

entre eles for suficientemente alta ou baixa.

Quando processos de magnetizagdo irreversiveis estdo envolvidos, torna-se necessario
considerar uma modificacdo do DWF, adicionando um termo de anisotropia rodavel

(rotatable anisotropy)7’102

, RA. Embora essa anisotropia nao tenha sido considerada no
modelo original, ela ¢ usada para que seja possivel a reproducdo de curvas de histerese
completas. O acoplamento com os spins ndo-compensados na interface ¢ sentido pelo FM
como uma anisotropia uniaxial adicional que possui um eixo de simetria sempre paralelo ao
campo aplicado. Esta aproximagao fenomenoldgica € capaz de explicar qualitativamente tanto

o deslocamento das curvas de FMR quanto o aumento da coercividade'®. Entdo a equagio 4.4

passa a ser escrita da seguinte forma:

2
. M., -u M,.-u

Epyr =271(Myy 'n)2 —H-Mypytry — Kpylpy (MJ — oy —
My, M

(4.10)

onde os primeiros trés termos sao as energias desmagnetizante do FM, Zeeman, ¢ a
anisotropia uniaxial do FM, respectivamente. O quarto termo ¢ a anisotropia da camada AFM,
0 quinto termo corresponde a energia de troca entre FM e AFM, e o ultimo termo ¢ a
anisotropia rodavel onde K4 ¢ a constante de anisotropia rodavel. Os vetores unitarios n, h,
U, e u,representam a dire¢do normal a superficie do filme, a dire¢do de aplicagdo do
campo dc, e as dire¢des dos eixos de anisotropia uniaxiais FM e AFM, respectivamente;

O campo efetivo da anisotropia rodavel, Hr4 € definido pela seguinte expressao:

H,, ="M @.11)
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Usamos este modelo DWF modificado para simular numericamente curvas de

magnetizagdo, susceptibilidade transversa ac, y,, campo de ressonancia ferromagnética, Hy e

magnetoresisténcia anisotrépica, AMR, para qualquer dire¢ao de campo aplicado no plano do
filme, ¢, .

0. (c)
Vet
8 ~
Z | 3
s —
I RNy
m L
0.
' ‘ 306
(d) .
~ ©
= %
< —
y
_ {04
o 180 T 180 360

9y (graus)

Figura 4.3: Simula¢des numéricas de Hgp, ¥, , AMR, e Hp em fungdo de ¢H .

A Figura 4.3(a) mostra as simulagcdes numéricas de Hpyp retiradas de simulagdes de
curvas de histerese, (b) AMR com corrente aplicada perpendicular ao plano com H = 100 Oe,
(¢) x, e (d) Hr em fungdes de ¢, , calculadas usando os seguintes pardmetros:
Mpy = 1400 emu/cm3, Hy=800e, Hpy =0 Oe, Hy= 1500 Oe, H; =100 Oe ¢ w/y=3 kOe,

onde w ¢ a freqliéncia angular de precessdo e y o fator giromagnético.

Curvas idénticas as indicadas na Figura 4.3 sdo obtidas quando trocamos os valores

Hy =100 Oe e Hg= 1500 Oe. Podemos entender esse fato considerando, por exemplo, as
expressdes do campo efetivo derivadas da y, (equagdo 4.6) com ¢, = 0 para ambos 0s casos,
Hp maior ou menor do que Hy. Se trocarmos Hg por Hy, isto ira retornar ao mesmo caso. Nos
limites de razdes Hy/Hy muito grandes ou muito pequenas, também recaimos na mesma

situacdo, pois quando a razdo Hg/Hy ¢ muito grande, Hr = Hgp, € quando a razdo Hp/Hy €

muito pequena, Hg = Hy.

A coercividade, para valores pequenos de Hz/Hy, tem a seguinte forma,
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H:H
chHU+HRA—ﬁ, 4.12)
e para valores grandes de Hg/Hy,
H>H
H.=H +H, ——"-£_, 4.13
C U RA Hb% _HVzV @.13)

Novamente, o mesmo termo para Hc ¢ obtido quando alteramos Hg por Hy,
Conseqiientemente, estas técnicas de caracterizagdo, aplicadas a uma bicamada com EB, a
uma determinada temperatura, 7, ndo conseguem distinguir entre Hr ¢ Hy se suas razoes
forem suficientemente grandes ou pequenas. Visto que ambos os campos Hr e Hy variam
com a temperatura, verificamos a possibilidade torna-los compardveis, dentro de uma
determinada faixa de temperatura o que nos permitira decidir qual deles é maior na
temperatura inicial da medida. As dependéncias tedricas de Hg, Hy, ¢ Hr/Hwy estdo mostradas

na Figura 4.4.

100

50

0

H_, H_(kO¢)

H, =1.5kOe

- H =0.]1 kOe
i, : ‘ i Jo.01

1.0
T

N
Figura 4.4: Dependéncia com a temperatura de Hg, Hy ¢ Hp/Hy para Hg > Hy (grafico superior) e Hy < Hy

(grafico inferior). A linha solida ¢ calculada assumindo Hy (T)oe =T /T)"" ¢ H(T) e (1_T/TN)”3, e as

1/2
linhas tracejadas para Hy/Hy sdo obtidas usando Hp(T)oc 1=T/Ty)"" Numericamente, Hy; ¢ Hy sdo

escolhidas de maneira a reproduzir os resultados da figura 4.3 para T=T1,/2
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Visto que embora a razdo Hy/Hpy aumente com a temperatura, Hr ¢ Hy sdo
comparaveis somente quando Hg < Hy para temperaturas 7 muito proximas de 7y.
Infelizmente, isso faz com que a tentativa de distinguir entre altos e baixos valores da razao
Hg/Hy pela variagdo de T seja invidvel, uma vez que préximo de Ty, o Hgz ¢ muito pequeno

levando a uma margem grande de erro na estimativa dos parametros de anisotropia.

Estas consideracdes indicam que se deve modificar de uma forma controlada ou Hx ou
Hy e achar uma maneira para encontrar os parametros que foram modificados. Para esclarecer
este problema foram feitas amostras de prova constituidas de bicamadas FeMn/Co onde a
espessura fapm do FeMn ¢ variada de 3 a 6 nm. Esta serie de amostra foi escolhida devido ao
gradual e aumento de H com a espessura a temperatura ambiente, permitindo-nos produzir
amostras com diferentes parametros de anisotropia. Neste sistema, as curvas de magnetizagao
apresentam formas arredondadas indicando que a interface é parcialmente desordenada,

devendo ser levadas em conta nos calculos.

1E T=

measured

- 1,=310m 7[ {} at335K
0 ~
A )
= = =
» [ Snm 1F 6 nm
S
= | Il
1 ] —] 1 |
-100 100 -100 0 100

H (Oe)

Figura 4.5: Curvas de eixo facil de magnetizacdo das amostras com z4pv = 3, 4, 5 € 6 nm a 298 K, onde as linhas
azuis sao as curvas simuladas. O simbolo vermelho corresponde a curva de histerese para t4pv = 4 nm a 335 K.

A Figura 4.5 mostra as curvas de histerese das amostras com tapm= 3, 4, 5 € 6 nm,
com o campo aplicado ao longo da direcao dos eixos faceis a temperatura de 298 K. As linhas
sdo as simulagdes obtidas usando Hy=20 Oe. Os campos efetivos usados para os calculos

estdo na Figura 4.6, considerando distribui¢ao de eixos faceis FM com 65° de desvio maximo
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em relagdo a direcdo facil, assim como vetores u,, distribuidos igualmente com desvio
maximo de 25° em rela¢do a ¢, =0. Nos ajustes numéricos, quando um valor de Hgr ¢

retirado da Figura 4.6, entdo Hy =500 Oe ¢ empregado nos célculos e vice versa. Os
simbolos quadrados em vermelho na Figura 4.5 para tapm=4 nm correspondem a medida
feita a 335 K mostrando Hc=11 Oe e auséncia de deslocamento em campo (a curva
correspondente foi simulada usando somente Hy=20 Oe e a mesma distribuicdo de eixos

faceis FM).

A . MA .
A dependéncia do Hp'“ e Hc com a espessura da camada AFM, assim como os

parametros usados para ajustar as curvas da Figura 4.5 sdo dados na Figura 4.6.

Hg, H, (Oe)

Campos Efetivos (Oe)

t,. (nm)

Figura 4.6: Dependéncias experimentais de H g“G e Hc com a espessura da camada AFM (grafico superior).
Parametros usados para ajustar as curvas da Figura 4.5 mantendo Hy= 20 Oe (grafico inferior). Os valores de
H 24;0 e Hc simulados coincidem com os valores medidos experimentalmente. As linhas nos graficos sdo apenas
guias aos olhos.

Observamos na Figura 4.6 que a coercividade aumenta inicialmente, atinge seu
maximo em f#apm para o qual o deslocamento aparece, diminuindo entdo gradualmente
acompanhado por um aumento do campo de EB. Os valores de Hc ¢ Hp© extraidos das
curvas ajustadas coincidem com os valores experimentais. O aumento inicial de H¢ sem
apresentar deslocamento para zapm = 3 nm indica que a ordem AFM ja esté estabelecida, e que
certa fragdo dos spins frustrados no FeMn gira reversivelmente com a magnetizagdo FM

durante as medidas de lagos de histerese. O aumento do Hc¢ para tapv proximo a espessura do
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AFM de aparecimento do deslocamento pode alternativamente ser atribuido a imperfei¢cdes no
AFM, impureza ou defeitos no cristal, transicdes de grios irreversiveis>, aprisionamento
parcial de paredes de dominio no AFM'**'% frustragio magnética na interface'®, ou devido a
regides com diferentes temperaturas de bloqueio'®”'®, dependendo da espessura do AFM.
Mesmo que o FeMn se comporte como AFM em tapy = 3 nm, ainda ndo ¢ capaz de acomodar
uma parede de dominio planar resultando em um campo de deslocamento zero. A tendéncia
extremamente oposta de Hc(farm) € H ngAG (t AFM) para fapm >4 nm confirma que estas

. ~ ~ . . . r MA
variacdes sdo devido a mudangas na interface FM/AFM, isto ¢, o aumento de H ' vem do

aumento do nimero de dominios AFM estdveis as custas dos momentos “arrastados” durante
o ciclo de histerese.

Deste modo, mostramos que métodos convencionais de caracterizagdo magnética
como curvas de histerese, FMR, AMR, ou técnicas de susceptibilidade ac aplicadas a uma
mesma amostra, podem nao ser capazes de distinguir entre a contribuicdo de acoplamento de
troca e do campo de anisotropia AFM, se suas intensidades forem muito diferentes, mesmo
quando o modelo descreve corretamente o sistema. A andalise experimental dos dados obtidos
na série de bicamadas FeMn/Co, onde zary foi variada, salientou que se Hc diminui com fapm
para espessuras maiores que a correspondente ao inicio da polarizagao, o parametro que muda

¢ o acoplamento AFM/FM.

Ap0s investigarmos estas questdes, consideramos ser mais adequado usarmos apenas
simulagdes de FMR nos sistemas base deste trabalho, evitando assim possiveis erros ao
obtermos os parametros de anisotropia. O modelamento de FMR ¢ menos complexo, utiliza
um menor numero de parametros e a anisotropia roddvel ¢ obtida diretamente sem precisar

utilizar distribui¢des de eixos faceis.
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4.1.3 Descri¢cao do modelo usado para simular medidas de FMR

Os ajustes de FMR foram obtidos por um procedimento numérico baseado na

109,110

minimizagdo de energia , de onde se obtém os angulos de equilibrio 8 ¢ ¢ da

magnetizacao definidos na Figura 4.7.

Figura 4.7: Representagdo dos angulos @ e ¢ que definem a direcdo da magnetizagdo no sistema

de coordenadas cartesiano.

Utilizamos o modelo DWF®*!?

para interpretar as medidas experimentais de FMR, o
qual como ja mencionado assume a formagao de uma parede de dominio planar no lado AFM
ndo-compensado na interface AFM/FM, considerando uma camada FM e outra AFM como se
fossem dois momentos interagentes via acoplamento bilinear FM. A energia livre por unidade
de volume utilizada foi definida anteriormente na equagao (4.10).

Além dos campos efetivos ja definidos, usamos nesse trabalho mais um campo, o

desmagnetizante, Hp, definido pela como

H, =47zM;,. (4.14)

Considerando o campo H e os eixos faceis localizados no plano do filme, a energia

livre do sistema em fung¢do dos angulos da magnetizagdo pode ser expressa como

1
%f M,,) =—H cos(¢; — Byr) _EHU oS’ @y, — Hyy cOS P,

(4.15)

_%[_I"a cos’ (¢H = Prus ) —Hy COS(¢FM = burw ) :
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4.2 Tricamada IrMn/Al,O;/Co

4.2.1 Caracterizacio estrutural: MFA

A técnica de microscopia de forca atomica foi utilizada para caracterizarmos a
rugosidade superficial dos filmes com a finalidade de minimizar o numero de pardmetros
estimados nas simulagdes de refletividade. As medidas foram realizadas usando o microscéopico
MultiMode SPM NanoScopelll da Digital Instruments, operando no modo Tappingmode,

permitindo a caracterizar a rugosidade e a qualidade superficial de nossas amostras.

Figura 4.8: Imagens de MFA. (a) bicamada IrMn/Co; (b) IrMn/Al,O3/Co.

A Figura 4.8 mostra imagens da superficie dos filmes tratados termicamente com
dimensdes de 2 pum/divx2pum/div e 150nm/div no eixoZ, numa resolugdo de
512 pontos x 512 pontos. Na Figura 4.8(a) ¢ apresentada a imagem da bicamada [rMn/Co sem
espacador de alumina, a qual apresenta um valor médio de rugosidade superficial de
oc=1.5A, ¢ em (b) da amostra com espacador de AlO; de f, 5, =0.5 nm apresentando
c=25A. Todas as amostras da série com espagador AlL,O; apresentam, em média,
rugosidade com a mesma ordem de grandeza, c~2.5 A. Esta diferenca na rugosidade
superficial entre as amostras com e sem espacador de Al,O3; pode ser entendida devido ao
efeito acumulativo da rugosidade''' causado pela deposi¢do de mais uma camada de um

material diferente.
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4.2.2 Caracterizacao estrutural: Difracao de raios-X

Foi empregada a técnica padrdo de difracdo de raios-X (XRD) utilizando radiagdo K,
do Cu (A=1.5418 A) na configuracio 0-20 para determinar o tipo de estrutura formada e a
textura cristalografica para todas as amostras; alguns dos difratogramas das amostras com

espacador de alumina estdo mostrados na Figura 4.8.

1 Ir'Mn Ru((*>02)

1(111) Ru(101) e

/ Co(111)

~ 3 nm

Au(111)

Intensidade (u.a.)

36 38 40 42 44 46 48
20 (graus)

Figura 4.9: Difratogramas de raios-X das amostras Si(100) / Ru;s / IrMn,s/ (Al,O3), /Co;/Auyg
com espacador de alumina #,mina= 0, 0.75, 1, 2 ¢ 3 nm.

Os difratogramas mostram picos posicionados em 26 = 38,20°; 41,33°; 42,02°; 43,76°;
e 44,04°; onde se identificam os picos: de Au com plano (111) em 26 = 38,269° do [rMn em
20 =41,364° com plano (111); do Ru com plano (002) em 26 = 42,153°; e em 26 = 44,007° no
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plano (101); o pico caracteristico do Co no plano (111) em 26 =43,907°. A influéncia da

alumina no padrao de difracdo experimental ndo ¢ evidente.

Os valores dos angulos que satisfazem a condi¢do de difragdo foram retirados da base

de dados ICDD (International Centre for Diffraction Data).

4.2.3 Caracterizacao estrutural: Refletividade

A técnica de refletividade (XRR) na configuragao 6-26, utilizando radiagdo Ka do Cu
(A=1.5418 A) foi empregada para determinar as espessuras e a rugosidade das camadas
depositadas, sendo obtidas através de ajustes das respectivas curvas de refletividade. Os
ajustes de XRR foram efetuados utilizando o programa WINGIXA da Phillips. Infelizmente,
esta técnica ndo pode distinguir entre rugosidade e interdifusdo na interface''*'"*. Entdo, a
partir dessa técnica ndo se pode estabelecer qual ¢ o papel da rugosidade e/ou de interdifusao
na variacao da intensidade do acoplamento com a espessura da camada espagadora.

A utilizagdo do programa WINGIXA nos mostrou que ha vérias possibilidades de
ajuste dependendo dos dados iniciais de rugosidade inseridos. Para tornar nossos ajustes mais
confiaveis, utilizamos os valores de espessura e rugosidade (2.5 A) da camada de SiO, sobre o
substrato de Si, fornecido pelo fabricante, e da rugosidade superficial () da camada protetora,
obtida através de Microscopia de For¢a Atomica (MFA); usamos esses valores como ponto de

partida para obtemos os melhores ajustes.

Na Figura 4.9 encontram-se os dados de refletividade e as respectivas simulagdes para
todas as amostras da série com espagadores de Al,Os, incluindo o espectro da bicamada
IrMn/Co. Como pode ser observado, hd uma boa concordancia entre ajustes e dados
experimentais, sendo os valores obtidos a partir dos ajustes muito préximos aos valores

nominais, com um erro de £0.2 nm. Os parametros utilizados sdo mostrados na Tabela 3.
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Figura 4.10: Espectros de XRR dos filmes Ru/IrMn/AlLO3(¢aumina)/Co/Au tratados termicamente. Os simbolos
representam os dados experimentais e as linhas sélidas correspondem as simulagdes via o programa WINGIXA.

Tabela 3: Espessura e rugosidade (), usadas na simulagdo de RXX usando o programa WINGIXA da Philips.

Composi¢ao nominal: Si(100)/Si0,(2.5 nm)/Ru(15 nm)/IrMn(15 nm)/Al,O5(x)/Co(7 nm)/Au(10nm)
AlLO; - 0.25 nm 0.5 nm 0.75 nm 1 nm 1.5 nm 2 nm 3 nm
Esp. o Esp [ Esp c Esp c Esp c Esp o Esp c Esp [
SiO2 | 226 | 0.8 | 226 | 031 | 240 | 0390 | 228 | 020 | 239 | 038 | 240 | 024 | 212 | 016 | 222 | 0.10
Ru | 1514 | 019 | 1507 | 0.10 | 1549 | 013 | 1539 | 011 | 1556 | 0.16 | 1563 | 0.13 | 1536 | 0.19 | 1443 | 0.11
ItMn | 1410 | 054 | 1558 | 051 | 14.64 | 044 | 1438 | 059 | 1455 | 0.77 | 1401 | 059 | 1431 | 047 | 1537 | 0.61
ALO; | - - | 026 | 046 | 049 | 014 | 078 | 053 | 107 057 | 161 072 | 276 | 042 | 301 | 043
Co | 714 | o2 | 618 | 061 | 67 |o67 | 672 | 064 | 667 | 061 | 686 | 0.66 | 624 | 0.54 | 666 | 0.82
Au | 997 [ 023 | 997 [ 024 | 9909 | 039 [ 961 | 037 | 983 | 035 | 983 | 032 | 980 [ 033 | 992 | 0.24
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4.2.4 Caracterizacao estrutural: TEM e HRTEM

Microscopia eletronica de transmissdo e microscopia eletronica de alta resolugao
(abreviatura do inglés, TEM e HRTEM) foram utilizadas com o objetivo de aprofundarmos a
analise da morfologia das interfaces IrMn/Al,O; e Al,03/Co. As amostras foram preparadas
por seccdo transversal (cross-section) e as 1imagens obtidas num Microscopio
modelo JEM2100 operando a 200 kV. Todas as analises de TEM foram realizadas em campo
claro, utilizando contraste de fase para obtencao de imagens em alta resolu¢do. As imagens
foram centralizadas usando o programa ImageJ.

A Figura 4.11 mostra uma imagem de secao transversal de alta resolu¢ao da bicamada
[rMn(15 nm)/Co(7 nm) tratada termicamente. Podem ser distinguidos muito bem diferentes
planos atomicos nas camadas de IrMn e Co, indicando uma textura muito boa e o um

crescimento quase bem organizado das camadas de IrMn e Co.

Figura 4.11: Imagem HRTEM da bicamada com composi¢do nominal de IrMn(15 nm)/Co(7 nm).

As figuras a seguir mostram imagens TEM de secdo transversal das amostras tratadas
termicamente de Ru(15 nm)/IrMn(15 nm)/Al;,03(0.5 nm)/Co(7 nm)/Au(10 nm) e Ru(15 nm)/
[rMn(15 nm)/AL,O3(1 nm)/Co(7 nm)/Au(10 nm), respectivamente. Podemos distinguir as
diferentes camadas confirmando as espessuras nominais através do programa

DigitalMicrograph, programa operacional do JEM2100. Na Figura 4.12, a camada com
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fa,0,= 0.5 nm encontra-se parcialmente completa, apresentando, em alguns poucos pontos,

pinholes (buracos); ja na Figura 4.13, a camada com ¢, , = 1 nm esté totalmente completa.

Figura 4.12: Imagem de TEM da tricamada com composi¢do nominal
IrMn(15 nm)/Al,03(0.5 nm)/Co(7 nm).

Figura 4.13: Imagem de TEM da tricamada com composi¢do nominal
IrMn(15 nm)/Al,05(1 nm)/Co(7 nm).

A imagem de alta resolugdo das tricamada IrMn(15 nm)/z,, o /Co(7 nm) encontra-se na
Figura 4.14 para t,, o = 0.5 nm, onde podemos notar a rugosidade das interfaces Ir'Mn/AL,Os e
Al,O3/Co. Na Figura 4.15, para f, o =1nm, visualizamos uma melhora na interface

AlLO3/Co com o aumento de 7, . Ao compararmos estas imagens com a da bicamada
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IrMn/Co, observamos que a inser¢ao do espacador de alumina faz com que a camada de

cobalto cres¢a com outra orientagdo, de planos diferentes aos da camada de [rMn.

Figura 4.14: Imagem HRTEM da tricamada com composi¢do nominal
IrMn(15 nm)/A1,05(0.5 nm)/Co(7 nm).

Figura 4.15: Imagem HRTEM da tricamada com composi¢do nominal
IrMn(15 nm)/Al,05(1 nm)/Co(7 nm).

Foram obtidas também imagens de transmissdo nas amostras de nosso trabalho
anterior com espagador de cobre, com o objetivo de comparar a continuidade da camada

espacadora. A Figura 4.16 mostra a imagem de TEM da amostra crescida sob substrato de
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Si(100) de Ru(15 nm)/IrMn(15 nm)/Cu(0.5 nm)/Co(5 nm)/Ru(3 nm), tratada termicamente. A
camada de cobre, com espessura de 0.5 nm, ¢ visivelmente descontinua se comparada aquela
com Z, o = 0.5 nm. Esta observagdo pode ser confirmada pela imagem HRTEM apresentada
na Figura 4.17, na qual ndo ¢ possivel discriminar as camadas individuais de Co e Cu; apesar
de serem imisciveis, estes elementos apresentam nimeros atdmicos muito proximos, nao

possibilitando diferencia-los pelo contraste.

Figura 4.16: Imagem de TEM da tricamada com composi¢do nominal
IrMn (15 nm)/Cu(0.5 nm)/Co(5 nm).

Figura 4.17: Imagem de HRTEM da tricamada com composi¢ao nominal
IrtMn(15 nm)/Cu(0.5 nm)/Co(5 nm).
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4.2.5 Caracterizacdo magnética: MAG

As medidas de magnetizacao foram feitas via AGFM, descrito anteriormente na Se¢ao
2.2, a temperatura ambiente, com o campo magnético maximo de 800 Oe, aplicado no plano
do filme para as amostras como-feitas, e de 600 Oe, para as amostras tratadas termicamente.
As amostras foram cortadas aproximadamente no tamanho de 0.3 cm x 0.3 cm e as medidas

foram realizadas variando a dire¢do do campo aplicado ¢, com passo de 10°; o eixo facil foi

definido como estando a 90° do eixo duro, onde Hgz=0. Do mesmo modo, foram feitas
medidas de magnetizacdo na dire¢do perpendicular ao plano do filme com campo maximo de
4 kOe (o limite do equipamento); nestas medidas, as curvas de magnetizacdo ndo saturaram,
apresentando também remanéncia nula.

Antes de comegar a série de medidas de 0° a 360°, foram realizadas 10 medidas de
curvas de magnetizagdo consecutivas para cada amostra com o objetivo de verificar se ha
efeitos de treinamento. Estes efeitos, freqlientemente observados em sistemas que apresentam
EB, se manifestam por Hgp dependente do nimero de medidas realizadas, decrescendo a
medida que este nimero aumenta, podendo estabilizar apos certo nimero de medidas. As
primeiras dez curvas medidas se sobrepuseram para todas as amostras, sendo quase
indistinguiveis, demonstrando que o sistema IrMn/Co estudado neste trabalho ndo apresenta
efeitos de treinamento. A Figura 4.18 apresenta as primeiras dez curvas consecutivas da

amostra f, o = 0.25 nm tratada termicamente.

M/M,

-1

-200 0 200
H (O¢)

Figura 4.18: Dez curvas de magnetizagio consecutivas da amostra com f,; o, = 0.25 nm, evidenciando a
inexisténcia de efeitos de treinamento.
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4.2.5.1 MAG: Como-feitas

A Figura4.19 mostra as curvas de magnetizagdo das amostras como-feitas para

diferentes espessuras de alumina (¢, .= 0, 0.25, 0.5, 0.75, 1, 1.5, 2 € 3 nm) para dois angulos

diferentes de aplicagdo de campo, ¢y = 0° (eixo facil) e 90° (eixo duro).

M/]\{ ¢
M/M,

_1 Bt

4 3 VYIRS ‘-1
230 -150 0 150 300 -150 0 150 300
H(Oe)

Figura 4.19: Curvas de magnetizacdo das amostras como-feitas no plano do filme com ¢ ALO; = 0,0.25,05,1,

1.5, 2 e 3 nm, para o campo magnético aplicado nas direcdes de eixo facil (circulos pretos) e eixo duro (circulos
cinzas). As linhas s@o guias aos olhos e a escala ¢ a mesma em todos os graficos.
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A forma das curvas com 7, o = 0 € 0.25 nm € caracteristica de um sistema que contém
dois tipos de dominios localmente orientados em diregdes opostas como resultado de uma
impressao dos padrdes, ndo necessariamente iguais, de dominios interfaciais AFM na camada
FM durante sua deposigdo''*.

As curvas de magnetizagdo das amostras como-feitas apresentam um pequeno
deslocamento em campo para f,; o < 0.5 nm; a partir desse valor, ndo se observa mais EB.
Isto se deve ao processo de deposicdo, pois as amostras estdo submetidas ao campo do
magnetron H,, que, mesmo fraco, pode ser suficiente para induzir certa orientagdo
preferencial dos momentos magnéticos dos filmes. As curvas de magnetizacdo das amostras

como-feitas com #,; 5 = 0 € 0.25 nm apresentam forma similar: alta coercividade e baixo valor
de EB (Hc= 86 Oe e Hgp= 69 Oe para ¢y = 0° para a amostra com IaLo,= 0 nm, e Hc=38 Oe

e Hgz=42 Oe para ¢y = 0° para a amostra com aLo, = 0.25 nm).

4.2.5.2 MAG: Tratada

Na Figura 4.20 estdo mostradas as curvas de magnetizagdo das amostras tratadas
termicamente (7'=210+2°C por 15 min, H=2.4 kOe aplicado no plano do filme) para

diferentes espessuras de alumina (¢, = 0, 0.25, 0.5 ¢ 0.75 nm) a dois 4ngulos diferentes de

aplicacdo de campo (gdy = 0° e 90°) e o campo de EB em funcdo de @y Os valores de Hgp
foram extraidos das curvas de histerese para cada valor de ¢@p.

A medida que se aumenta o espacador de alumina, tanto para as amostras como-feitas
quanto as tratadas termicamente, o campo de EB diminui, tornando-se praticamente zero para
amostras com espessuras a partir de 75, 5 = 0.75 nm. Além dessa espessura, ndo se observa
mais EB.

Na Figura4.21 sdao mostradas as curvas de magnetizacdo das amostras tratadas

termicamente para diferentes espessuras de alumina (Z5,0,=1, 1.5, 2 € 3 nm) para dois
angulos diferentes de aplicagdo de campo, ¢y = 0° € 90°; para f,, o > 0.75 nm, praticamente

ndo se observa mais EB.
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Figura 4.20: Esquerda: curvas de magnetizacdo das amostras tratadas termicamente no plano do filme com
IaL,0,= 0, 0.25, 0.5, 0.75 nm, para campo aplicado nas diregdes de eixo facil (circulos pretos) e eixo duro

(circulos cinzas). A variagdo angular de Hyp é mostrada no grafico a direita (circulos vazados) para cada
amostra. As linhas sdo guias aos olhos ¢ a escala em todos os graficos ¢ a mesma.
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2300 -150 0 150 300 -150 0 150 300
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Figura 4.21: Curvas de magnetizagdo das amostras tratadas termicamente no plano do filme com 75}, = 1, 1.5,

2 ¢ 3 nm para o campo aplicado nas dire¢des de eixo facil (circulos pretos) e eixo duro (circulos cinzas). As
linhas s@o guias aos olhos e a escala em todos os graficos ¢ a mesma.

4.2.6 Caracterizacio magnética: FMR

As medidas de ressonancia ferromagnéticas foram obtidas com um espectrometro
Bruker EPS-300 com freqiiéncia excitagdo @ = 9.79 GHz. As amostras foram montadas em
um suporte de quartzo com um gonidmetro externo que permite medir o campo de
ressonancia H,.,, em funcdo do ¢@y. Todas as medidas foram realizadas a temperatura
ambiente. As dimensdes das amostras foram as mesmas das medidas de AGFM, ou seja,
aproximadamente 0.3 cm x 0.3 cm. Em todas as medidas, o campo magnético foi aplicado no
plano do filme. Utilizamos o programa WINEPR do proprio fabricante do equipamento

Bruker para aquisicao e tratamentos dos dados.
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4.2.6.1 FMR: Amostras como-feitas

A Figura 4.22 a seguir expde o H,,; em fun¢do de ¢y para as amostras como-feitas

com t o =0,0.25,0.5,0.75, 1, 1.5, 2 € 3 nm, onde podemos observar a evolugdo do campo

de ressonancia ferromagnética com o aumento da espessura de alumina. Note que, para

espessuras de alumina menores que 0.5 nm, a amplitude ndo se altera.

fa0,= 0 nm tap=1nm
0.7 10.7
agaaeett P o80302200050000000205 5,
0.6 M 0.6
0.5 1.5
f4=025nm il | VzAIZO; 1.5nm

tA1203: 0.5 nm tAlzoJZ 2 nm

res

H (kOe)

T

taro=0.75 nm fr0= 3 nm
07 7 o 10.7

0.6 M M 0.6

0.5+ 10.5

T T T T

0 90 180 270 3600 90 180 270 360
¢, (graus)

Figura 4.22: Campo de ressonancia ferromagnética em fungio de ¢y para ¢ ALO,= 0,0.25,0.5,0.75, 1,2, ¢ 3 nm
das amostras como-feitas. A escala em todos os graficos ¢ a mesma.
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As variagdes angulares de 0° a 180° de H," para t,, 4 =0, 0.25, 0.5 ¢ 0.75 nm das

amostras como-feitas estdo apresentadas na Figura 4.23. Os valores de H}," sio extraidos

dos espectros de ressonancia como definimos na Equacdo 2.7 da Sec¢ao 2.3. Podemos observar

que, a medida que se aumenta o espagador de alumina, o campo de EB diminui.

501 ¢

o0
'ooooooooooo@ooo o

-504 ]
q}'%uf=025nm; QH% 1 nm 150
@) 00
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iﬁg OOOO 0000000000000 000oad()

O O
0000P
- 150
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¢, (graus)

Figura 4.23: Variacdo angular do Hggm para f;,,=0,0.25,0.75 e 1 nm das amostras como-feitas.

A escala em todos os graficos ¢ a mesma.

4.2.6.2 FMR: Amostras tratadas

A Figura 4.24 mostra o H,.; em fung¢do de ¢y para as amostras tratadas termicamente

com #,,6=0,0.25,0.5,0.75, 1, 1.5, 2 € 3 nm. Pode ser observada a diminuigdo deste campo

com o aumento da espessura de alumina até 0.5 nm, se mostrando praticamente inalterado
parat, o > 0.5 nm.
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Figura 4.24: Campo de ressonancia ferromagnética em fungdo de ¢y para f5;,5. =0, 0.25,0.5,0.75, 1, 2, ¢ 3 nm
das amostras tratadas termicamente. A escala em todos os graficos ¢ a mesma.

A Figura 4.25 expde a variagdo angular de 0 a 180 graus de Hj," para t,,, = 0, 0.25,

0.5, 0.75 nm das amostras tratadas termicamente, valores estes extraidos dos espectros de
ressonancia como definido na Equagdo 2.7. Observa-se que, a medida que se aumenta o

espagador de alumina, o campo de EB diminui, tornando-se praticamente zero a partir de

ta1,0,= 0.5 nm, como também foi observado nas medidas de H,;, ©.
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Figura 4.25: Variacdo angular do Hg/m parafy; o, =0,0.25,0.5 ¢ 0.75 nm das amostras
tratadas termicamente. A escala em todos os graficos ¢ a mesma.

4.2.6.3 Ajuste das curvas de FMR

Os ajustes de FMR foram feitos utilizando um programa que calcula as curvas de
variagdo do campo de FMR em fun¢do do angulo entre o campo externo e o eixo de EB. Os
parametros utilizados nas simulagdes sao Hy, Hy, Hg, Hr4, Ms e @/y (definidos na Secdo 4.1),
sendo fixos os valores de Hy =5100e, da magnetizagdo de saturagdo do cobalto
My = 1400 emu/cm’ e a razdo @/’ = 3.497 kOe, utilizado em todas os ajustes. Os pardmetros
que melhor reproduzem as curvas experimentais encontram-se na Tabela 4.

Os simbolos pretos na Figura 4.26 representam os dados experimentais da variagdo

H,e($n) para as amostras tratadas termicamente com £, <0.75nm ¢ as linhas em azul
correspondem aos melhores ajustes. As amostras com espessuras maiores da camada de
alumina apresentam uma dependéncia praticamente idéntica aquela para #,; 5 = 0.75 nm.

Hé4 uma boa concordancia entre o ajuste e o experimento, sendo que a diferenca

significativa entre a forma das curvas H,.;(¢u) para IaL0,= 0 € 0.25 nm em relacdo as outras
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com #,, 5.> 0.5 nm, indica que quando #,,, aumenta, a intensidade do acoplamento diminui e
ALOs ALOs

as curvas H,.;(¢y) tornam-se tipicas aos casos em que Hy < Hg << Hy 1
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Figura 4.26: Variagdo angular do campo de ressonancia das amostras de IrMn/Al,03/Co com ¢ ALO,= 0.75 nm

tratadas termicamente; as linhas sdo os ajustes e a barra de erro nas medidas de H,., € menor que o tamanho do
simbolo.

Tabela 4: Pardmetros utilizados para o ajuste das curvas de FMR.

fALo, (NM) J (erg/cm?) Hy(Oe) Hz4(Oe)
0 0.131+0.001 54+1 40+1
0.25 0.076+0.001 27+1 31+1
0.5 0.003+0.001 18+1 28+1
0.75 0 18+1 33+1




66

4.2.7 Discussoes

Comparando as curvas de magnetizagdo medidas ao longo dos eixos faceis e duros das
amostras com 7, =0, 0.25 ¢ 0.75 nm como-feitas e tratadas termicamente (Figura 4.27),
observa-se na amostra como-feita com £, =0 nm um padrdo de duas curvas deslocadas

sobrepostas, padrdo caracteristico de uma estrutura composta de dois tipos de dominios
magnéticos orientados em oposi¢do. O pequeno deslocamento em campo da curva de
magnetizacao indica que o numero de spins apontando na direcdo do campo de deposicao ¢
ligeiramente maior que o numero de spins apontando na dire¢do oposta. Com o acréscimo de

IaL0, @ estrutura de dominio deslocada positivamente desaparece gradualmente, tornando a

curva mais retangular.

como-feita tratada

\

)OdJ 0.25 nm

| |
-200 0 200 -200 0 200

M/M|

Figura 4.27: Curvas de magnetizago ao logo do eixo facil (simbolos cheios) e eixo duro (simbolos abertos) dos
filmes de IrMn/A1,05/Co com ¢ AlLO, < 0.75 nm para as amostras como-feitas e tratadas termicamente.
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Essas caracteristicas podem ser entendidas a partir do modelo proposto de
configuragdo de spins interfaciais ndo-compensados''”> (Figura4.28), o qual explica a
evolugdo do EB em amostras como-feitas com o espagador ndo-magnético, visto que também
sdo observadas em filmes com espacador de cobre (ver Figura 4.29). Assume-se que, quando
uma camada espagadora ndo-magnética incompleta ¢ crescida sobre um AFM, os atomos da
camada espagadora cobrem primeiro a regido mais ‘baixa’. Assim, diminuem com igual
probabilidade os niimeros de spins com orientacdes aproximadamente paralelas e opostas
aquela do campo presente durante a deposi¢do na ultima camada AFM compensada.
Conseqiientemente, os spins ndo-compensados mais superiores, da sub-rede incompleta AFM,
tornam-se muito importante para o EB resultando num deslocamento predominante negativo;
o deslocamento desaparece quando a camada espacadora cobre completamente a camada
AFM, sendo o contato direto entre FM e AFM perdido.

Este modo de crescimento, assumido pelo modelo, ¢ confirmado pela imagem de
HRTEM da amostra como-feita de [rMn/Al,03(3 nm)/Co mostrada na Figura 4.28 (c), onde ¢
visivel que a interface inferior de [rMn/Al,O3 ¢ muito mais rugosa que a interface superior de

Al,O3/Co.

—- T -, -, - - O

Figura 4.28: Representacdo esquematica dos dois ultimos planos de spins da camada AFM
compensada e dos clusters da sub-rede incompleta ndo-compensada representados pelos
paralelepipedos azuis antes (a) e durante (b) a deposi¢do da camada ndo-magnética. Apenas para maior
clareza, essas sub-redes sdo ilustradas como perfeitamente planas e seus spins ordenados e
compensados; camadas AFM policristalinas certamente ndo sdo perfeitas. Os discos em (b)
representam o material nio-magnético ¢ Hy, a dire¢io do campo do magneton'”. (c) Imagem de
HRTEM da amostra como-feita de IrMn/Al,O5(3 nm)/Co.
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Na Figura 4.29 podemos observar o seguinte comportamento. A medida que a
espessura da camada espagadora aumenta, a impressao inicial dos padrdes de dominio AFM
vai desaparecendo gradualmente, tornando a curva mais retangular e diminuindo o Hgp até o
desaparecimento quase que por completo para espessuras maiores da camada espacadora,
atingindo as caracteristicas das respectivas amostras tratadas, como mostrado pelas curvas
tracejadas para fc,= 1 nm e para #,, o = 0.5 nm. Estas formas quase idénticas das curvas
tratadas e como-feitas apoiam a suposi¢do de que os spins interfaciais ndo-compensados, 0s
quais ainda estdo em contato direto com a camada FM, tém anisotropia baixa o suficiente para

permitir que sua orientagdo preferencial seja paralela a Hy,, mesmo antes do tratamento

termico.

IrMn/Cu/Co(5 nm) IrMn/Al,0O,/Co(7 nm)

”‘I—‘_—— - —
" ' ,"‘-‘ -
I ]
|
! N
!
’W'

t =0.0 nm
Al,O4

=0.0 nm

200 0, 200

]
b 200 0

1 ke !
i1 0.5nm
(]
E % { 0.75 nm
2100 0 100 -100 0 100

H (Oe)

Figura 4.29: Curvas de magnetizagio medidas ao longo dos eixos faceis para as amostras como-feitas de
IrMn/Cu/Co(5 nm) e IrMn/Al,05/Co(7 nm) para diferentes espessuras do espagador ndo-magnético. As linhas
tracejadas em alguns graficos correspondem as amostras apds tratamento térmico a campo aplicado de 2 kOe.
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Finalmente, para espessuras da camada nao-magnética maiores suficiente para cobrir
totalmente a camada de AFM, isto €, ndo existindo mais contato direto da camada AFM e
FM, o EB nido ¢ mais observado. Esta comparacdo entre as curvas de magnetizacdo para os
dois tipos de espacadores (Cu e Al,O3) mostra que o comportamento de Hgz também depende
do tipo de material; como podemos constatar, 0 EB desaparece para #,,, muito menor que
fcu.

As curvas de magnetizagdo das amostras tratadas termicamente mostradas na
Figura 4.27 diferem significativamente das curvas das amostras como-feitas, apresentando

uma forma retangular bem definida e baixa (praticamente constante) coercividade. O campo
de EB na diregdo do eixo facil (Hp'“~ 134 Oe para a amostra sem espagador) diminui

extremamente rapido com o aumento da espessura da alumina sendo praticamente zero para

ta1,0,> 0.5 nm, indicando o desacoplamento do IrMn e do Co. Notavelmente, a inclinagdo da
curva do eixo duro em H = 0 aumenta com 7, ¢ .

Estas observagdes sdo também apoiadas pelos excelentes ajustes das medidas de FMR
para as amostras tratadas termicamente, obtidos considerando o modelo DWF, sendo o valor
de Jg estimado para o filme sem espagador tipico do acoplamento de troca para bicamadas
IrMn/Co***’. A pequena variagio de Hy e o valor praticamente constante de Hz4 indicam que
o aumento da inclinacdo das curvas de eixo duro com a espessura ¢ predominantemente
determinado pela diminui¢do do valor efetivo de Jg, j& que esta inclinagdo ¢ inversamente

proporcional ao campo de anisotropia do sistema.
Os resultados de Hjp;™, HM° e Hc em funcdo da espessura do espacador sio

resumidos na Figura 4.30, onde ha uma boa coincidéncia entre os decaimentos do tipo
Ce , —t .
exponenciais, isto &, ocexp( Alzo%j, dos H ?B/’Ge H gg“*, sendo 4 o comprimento de

decaimento correspondente. Esta reducdo difere em dois aspectos de todos os trabalhos
anteriores, independente se o tipo de espacador usado ¢ condutor ou isolante:

(i) O valor de 41 =0.7 A, estimado do ajuste, ¢ muito menor que aqueles encontrados na
literatura para acoplamento de vizinhos proximos (ou contato direto) FM/AFM; tipicamente,
4=3 A, o que corresponde a um decaimento exponencial como este apresentado, para fins de
comparagdo, na Figura 4.30 para o caso do espacador de Cu no sistema IrMn/Co. O
decaimento obtido para o caso de espacador de alumina é muito mais abrupto, visto que

corresponde a valor de A aproximadamente quatro vezes menor.
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(i1) O acoplamento neste tipo de sistemas ¢ usualmente atribuido ao contato direto FM/AFM
através de pinholes. Quando a camada espacadora estd mais espessa, o nimero de pinholes
diminui, assim como a intensidade efetiva do acoplamento. Normalmente, esse acoplamento ¢

. 18,19,80,83,86
detectado até uma espessura de camada separadora de pelo menos 1 nm ™ """, Nos nossos

filmes de IrMn/Al,05/Co, o acoplamento ¢ suprimido muito rapidamente, sendo a espessura

critica aproximadamente duas vezes menor que o encontrado na literatura.

ﬁ i espagador Al,O;

K FMR

'\ espagador de Cu mH EB

| MAG
~ \ H EB A HMAG
8 100 \ EB
p—— 'u
tﬁ @ H,
mﬂo

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0

t (nm)

Figura 4.30: Dependéncia de H gm estimada dos ajustes de FMR, ¢ H ZfG e Hc obtidos das curvas de

histerese das amostras tratadas termicamente em fungdo da espessura do espacador. As linhas solidas
correspondem aos respectivos decaimentos exponenciais Ac, = 2.9 A (referéncia 83) e A ALO,= 0.7 A.

A supressdo abrupta da Hgg com o aumento da 7, 5, pode ser entendida em termos da
perda do contato AFM/FM direto com o aumento da camada espacadora, que pode ser
comprovado pelas imagens de microscopia eletronica de transmissdo, comparando as

amostras com espacgadores de Al,O3 e Cu com espessura de 0.5 nm. As imagens da amostra
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com 1f, 4, =0.5nm (Figuras 4.12 ¢ 4.14) mostram uma camada praticamente completa

enquanto que a com fc,=0.5nm (Figuras 4.16 e 4.17), a camada estd aparentemente
descontinua. Isso pode ser atribuido ao maior grau de “molhabilidade” de [rMn com Al,Os,
por exemplo, devido ao fato de o pardmetro rede da alumina ser maior comparado com os de
Co, Cu e IrMn. Assim, a espessura da camada de Al,O;, necessaria para cobrir totalmente a
camada IrMn, é consideravelmente menor do que a #¢, suficiente para separar completamente
as camadas de IrMn e Co. Embora em nimero muito reduzido, ainda existam alguns furos em

IaL0,= 0.5 nm, responsavel pelo pequeno valor de Hgp = 3 Oe fornecendo um acoplamento

AFM/FM fraco.

Resultados semelhantes com espagadores Al,Os; sdo encontrados na literatura para
jungdes tinel magnéticas. Egelhoff e colaboradores''® atribuiram o forte aumento do

acoplamento de troca em estruturas Co/Al,O3/Co para t,,, abaixo de 0.50 (+0.05)nm a

furos na camada de Al,O;. Em outro tipo de jungdes tunel, verificou-se que uma camada com

Ia1,0,= 0.6 nm € capaz de desacoplar a barreira tanel constituida por duas camadas F M.

Nosso trabalho mostra que o valor de ¢, (,, acima do qual o acoplamento AFM/FM

desaparece no sistema IrMn /Co, estd aproximadamente na mesma escala do caso de
acoplamento FM/FM.

Outros tipos de acoplamento através de uma intercamada podem ser considerados em
alguns sistemas. Em jungdes tunel, por exemplo, o acoplamento “orange-peel”™ ¢ um
problema comum. Esse tipo de interagdo dipolar surge da ondulagdo interfacial correlacionada
entre duas camadas FM separadas por uma camada ndo-magnética. Nao esta claro se a teoria
original para tal acoplamento, desenvolvida por Néel em 1952 para o caso de duas camadas
FM, poderéd ser diretamente aplicada para sistemas AFM/NM/FM. No entanto, mesmo se
houvesse a possibilidade de usarmos as formulas para o campo de acoplamento tipo “casca de
laranja”, parece claro que tal interacdo ¢ inconsistente com nossos dados. O comprimento de
decaimento tedrico do campo de acoplamento para o caso de interagdo tipo “casca de laranja”
¢ igual ao comprimento de onda do perfil de rugosidade o que resultaria, para os nossos
filmes, em um comprimento de decaimento de pelo menos 10 nm, muito maior do que o
observado.

Confirmamos a inexisténcia desse tipo de acoplamento em nosso sistema comparando
as mudancas na curvas de histerese medidas no eixo facil da amostra como-feita de

[rMn/Al1,05(0.5 nm)/Co a temperatura ambiente e a 110 K (medidas num magnetdmetro de
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amostra vibrante MicroSense EV9). Desde que o acoplamento “casca de laranja” ¢
praticamente independente da temperatura (ja que Ms do FM quase ndo varia com a
temperatura), entdo uma variagdo muito pequena de Hgz ou nenhuma deve ser observada a
essas temperaturas de medida. No entanto, um valor 2.2 vezes maior de Hgz foi obtido a
110 K, comparado com o valor a temperatura ambiente. Este fato ¢ condizente com
acoplamento de vizinhos mais préximos o qual aumenta significativamente em baixas

temperaturas.

Em resumo parcial, mostramos resultados experimentais obtidos em filmes finos
policristalinos, constituidos da tricamada IrMn/Al,03/Co, enfatizando a variagdo do campo de
EB com o aumento da espessura da camada isolante e nao-magnética de alumina. Foi
observado que a intensidade do acoplamento IrMn/Co diminui rapidamente com o aumento
de t,1,0,, sendo uma supressdo muito abrupta, com comprimento de decaimento pelo menos
quatro vezes menor que os valores anteriormente relatados. Este resultado foi explicado em
termos da perda muito rapida do contato direto entre as camadas AFM e FM com o aumento

dat ALO,-
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4.3 Tricamada IrMn/Cr/Co

4.3.1 Caracterizacao estrutural: MFA

Caracterizarmos a rugosidade superficial dos filmes com espagador de Cr através de
microscopia de for¢a atdmica com a intengdo de diminuir o niimero de parametros estimados nas
simulagdes de refletividade e nos permitindo caracterizar a rugosidade e a qualidade superficial
de nossas amostras. As medidas foram realizadas usando o modo Tappingmode numa resolugdo
de 512 pontos x 512 pontos, com dimensdes de 1.7 pm/div x 1.7 um/div e 150 nm/div no eixo
Z. A Figura4.33 mostra as imagens da superficie da tricamada IrMn/Cr(¢c;)/Co em (a)
tcr=05nm e (b) tc:=2nm apresentando rugosidades superficiais de 6=1.9 e 2.0 A,
respectivamente, para as amostras tratadas termicamente. Nossos resultados demonstraram que
a rugosidade superficial das amostras com espagador de cromo €, em média, da mesma ordem de

grandeza, 0 =~ 2.0 A.

Figura 4.31: Imagens de MFA da amostra IrMn/#¢,/Co sendo em (a) tc,= 5 nm e (b) zc, = 2 nm.
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4.3.2 Caracterizacao estrutural: Difracao de raios-X

Foi utilizada a técnica padrdo de difracdo de raios-X para todas as amostras com
espacador de cromo utilizando radiagio Ka do Cu (A= 1.5418 A) na configuracdo 0-20 para
determinar o tipo de estrutura formada e a textura cristalografica; alguns dos espectros com

espacador de cromo estdo mostrados na figura que segue.

} IrMn(111) 092 ruion e

/Co(l 1)

Au(111)

3nm

Intensidade (u.a.)

260 (graus)

Figura 4.32: Difratogramas de raios-X das amostras com ¢, =0, 0.75, 1, 2, ¢ 3 nm.

Observa-se, assim como nos difratogramas de DRX das amostras com espacador de
cromo, que todos os difratogramas sdo similares, mostrando picos caracteristicos de Au(111),
IrtMn (111), Ru (002) e Ru(101). Também mostram um pico posicionado em 268= 43.90° que
¢ atribuido ao Co cubico com plano (111). A influéncia do cromo também nao ¢ evidenciada
no padrao de difragdo experimental. Os valores dos angulos que satisfazem a condicdo de

difracdo foram retirados da base de dados ICDD (International Centre for Diffraction Data).



75

4.3.3 Caracterizacao estrutural: Refletividade

Utilizamos a técnica XRR na configuragio 6-20, com radiagio Kado Cu (1 =1.5418 A)
para determinar as espessuras ¢ a rugosidade das camadas depositadas, sendo obtidas através
de ajustes das respectivas curvas de refletividade utilizando o programa WINGIXA da

Phillips.

Intensidade (u.a.)

.2 3 4
Angulo de incidéncia (graus)

Figura 4.33: Espectros de XRR dos filmes Ru/IrMn/Cr/Co/Au tratados termicamente. Os simbolos representam
os dados experimentais e as linhas solidas correspondem as simulagdes via o programa WINGIXA.

A Figura 4.32 apresenta os dados de refletividade e o ajuste para todas as amostras da
série com espagador de Cr. Como pode ser observado, ha uma boa concordancia entre
simulagdao e dados experimentais, obtendo valores para as espessuras das camadas muito
proximos aos correspondentes valores nominais, com um erro de + 0.2 nm. Os parametros

utilizados estdo dados na Tabela 5. Usamos os valores de espessura e rugosidade (2.5 A) da
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camada de SiO, sobre o substrato de Si, fornecidos pelo fabricante e o valor da rugosidade

superficial da camada protetora medido via MFA, como ponto de partida, para nossos ajustes.

Tabela 5: Espessura e rugosidade usadas na simulagdo de RXX com o programa WINGIXA da Philips.

Composi¢ao nominal: Si(100)/SiO,(2.5 nm)/Ru(15 nm)/IrMn(15 nm)/Cr(x)/Co(5 nm)/Au(10 nm)
Cr 0.5 nm 0.75 nm 1 nm 1.5 nm 2 nm 3 nm
Esp c Esp < Esp c Esp < Esp c Esp c

SiO, 2.13 032 2.14 0.12 248 0.35 2.06 0.26 2.40 0.38 2.40 027
Ru 15.23 0.49 15.68 0.47 15.16 0.57 1525 0.20 14.77 0.39 15.03 0.69
[rMn 14.95 0.19 14.74 0.07 15.22 0.72 15.85 0.18 14.90 0.48 15.29 0.73
Cr 0.48 0.01 0.73 0.08 0.92 0.04 14.78 0.23 2.15 0.03 2.84 0.16
Co 5.89 0.59 5.59 037 520 0.59 4.88 0.60 579 0.50 5.50 0.59
Au 9.54 0.25 9.63 0.22 9.69 0.24 9.67 0.28 9.53 0.26 9.57 026

4.3.4 Caracterizacao estrutural: TEM e HRTEM

Utilizamos TEM e HRTEM para obtermos uma melhor analise da morfologia das
interfaces IrMn/Cr e Cr/Co. As amostras foram preparadas por secc¢do transversal (cross-
section) e as imagens obtidas usando microscopio modelo JEM2100 operando a 200 kV. As
analises de TEM foram realizadas em campo claro (feixe direto), usando contraste de fase
para obtencao de imagens em alta resolucao.

As Figuras 4.34 a 4.37 mostram as imagens de se¢do transversal das amostras de
composi¢ao nominal Ru(15 nm)/IrMn(15 nm)/Cr(¢¢;)/Co(5 nm)/Au(10 nm) tratadas térmica-
mente com fc;=0.5, 0.75, 1 e 3 nm respectivamente, manipuladas* usando o programa
ImageJ. Podemos distinguir claramente as diferentes camadas, praticamente confirmando as
espessuras nominais das camadas de Ru, IrMn e Au, através do programa operacional do
equipamento DigitalMicrograph. Nao conseguimos diferenciar as espessuras das camadas de
Cr e Co, nem o contraste do Cr em relagdo aos outros materiais, talvez pelo fato de que o
cromo € o manganés terem numeros atOmicos muito proximos, assim impossibilitando

diferenciar o contraste do [rMn e do Cr; também, pode haver uma mistura entre as camadas.

* . . . .
Entenda-se manipuladas como apenas centralizadas, escalonadas e identificadas.



Figura 4.34: Imagem de TEM da tricamada com composi¢ao
nominal de IrMn(15 nm)/Cr(0.5 nm)/Co(5 nm).

Figura 4.35: Imagem de TEM da tricamada com composi¢ao
nominal de IrMn(15 nm)/Cr(0.75 nm)/Co(5 nm).

Figura 4.36: Imagem de TEM da tricamada com composi¢io
nominal de IrMn(15 nm)/Cr(1 nm)/Co(5 nm).
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Figura 4.37: Imagem de TEM da tricamada com composi¢ao
nominal de IrMn(15 nm)/Cr( 3nm)/Co(5 nm).

Obtivemos imagens HRTEM de campo claro ¢ de campo escuro (dark field)
consecutivamente, na tentativa de tentarmos diferenciar a camada de cromo; imagens de
campo claro sdo obtidas através dos elétrons transmitidos e imagens de campo escuro através
dos elétrons difratados. Esse modo ¢ muito sensivel as variagdes do nimero atdmico dos
elementos das amostras. A seguir, a Figura 4.38 mostra as imagens de campo claro ¢ campo

escuro da amostra com fc; = 0.5 nm tratada termicamente.

Figura 4.38: Imagem de HRTEM; a esquerda, campo claro, e a direita, campo escuro da tricamada com
composi¢do nominal de IrMn(15 nm)/Cr(0.5 nm)/Co(5 nm).
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Mesmo tendo as imagens de campo escuro, nao conseguimos diferenciar a camada de
cromo das outras camadas, o que nos levou a cogitar a hipdtese do cromo nao ter sido
depositado. Entdo, para confirmar a presenga do Cr, fizemos uma EDS (espectroscopia de
energia dispersiva) o qual nos permitiu mapear todos os elementos quimicos acima do niamero
atomico do Si (Z = 14). Os resultados qualitativos da EDS confirmaram a presenga do Cr e de
todos os materiais que compdem a amostra, nos levando a crer que a dificuldade em
diferenciar o contraste do Cr possa estar relacionada com uma mistura das camadas seja ela

Cr/Co ou Cr/IrMn, ou ambas.

A seguir sdo mostradas as imagens de alta resolugdo das amostras tratadas
termicamente com #c, = 0.5, 0.75, 1 e 3 nm, respectivamente, nas quais sdo evidenciados os
valores das espessuras das camadas através de uma ferramenta do programa

DigitalMicrograph, praticamente confirmando as espessuras nominais.

A imagem de HRTEM da amostra com #c; = 0.5 nm ¢é apresentada na Figura 4.39,
onde as linhas correspondem as espessuras das camadas, as quais confirmam a espessura da
camada de Au, a linha com o valor de 5.48 nm esta compativel com a soma das espessuras
das camadas de Co(5 nm) + Cr(0.5 nm). Observa-se uma interface bem defina com a camada

protetora de Au.

Figura 4.39: Imagem de HRTEM da amostra com #c, = 0.5 nm.
Os valores correspondem ao comprimento da linha.
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As Figuras 4.40 e 4.41 mostram as imagens de HRTEM de regides diferentes da
amostra com fc;=0.75 nm, ficando mais evidente a existéncia de uma interdifusdo na
interface com o aumento de fc,, se comparada com a imagem da amostra ¢, = 0.5 nm. O valor

de barra ¢ compativel com a soma das espessuras das camadas de Co(5 nm) + Cr(0.75 nm).

e

g

s T
277nm:

Figura 4.41: Imagem de HRTEM da amostra com #¢, = 0.75 nm.
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A Figura 4.42 mostra a imagem de HRTEM da amostra com #c; = 1 nm, onde ndo ¢
evidenciada a camada intermediaria difusa se comparada com as imagens da amostra com
tcr = 0.75 nm (Figura 4.41). Comparando com a imagem da Figura 4.39 (onde fc; = 0.5 nm),

esta também apresenta uma defini¢do da interface da camada protetora de ouro.

Figura 4.42: Imagem de HRTEM da amostra com #c, = 1 nm.

As Figuras 4.43 ¢ 4.44 mostram as imagens de HRTEM de diferentes regides da
amostra com ¢ = 3 nm, evidenciando a existéncia de uma interdifusdo na interface (Cr/Co)
com o aumento de #c;, se comparada com a imagem da amostra fc; = 1 nm. O valor de barra ¢

compativel com a soma das espessuras das camadas de Co(5 nm) + Cr(3 nm).

Na Figura 4.43 verifica-se claramente a existéncia de duas regides distintas de planos
na regido da interface de cromo com diferentes distancias interatdmicas. Podemos observar na
Figura 4.44 a imperfei¢ao dessa camada intermediaria, podendo ser atribuida a uma grande
rugosidade ou a interdifusdo das camadas. Se compararmos as imagens de fc; =3 nm com as
de 7c;=0.75 e 1 nm, estas ndo apresentam uma interface com a camada protetora de Au tao

bem definida como as imagens das amostras com ¢, = 0.5 ¢ 1 nm;



Figura 4.43: Imagem de HRTEM da amostra com #c, = 3 nm.

Figura 4.44: Imagem de HRTEM da amostra com #c, = 3 nm.
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4.3.5 Caracterizacdo magnética: MAG

O processo de caracterizagdo foi 0 mesmo empregado nas amostras com espacador de
alumina ja descrito na Se¢do 4.2.5. As medidas foram realizadas a temperatura ambiente, com
o campo magnético maximo de 400 Oe aplicado no plano para todos os filmes, tanto como-
feitos como os tratados termicamente. As amostras foram cortadas aproximadamente no
tamanho de 0.3 cm x 0.3 cm e as medidas foram realizadas variando as dire¢des de campo
aplicado ¢, (com passo de 10°) o eixo facil definido como 90° do eixo duro, onde
Hgp =0 Oe. Foi verificada também a auséncia de efeito de treinamento em todas as amostras

da série.

4.3.5.1 MAG: Como-feitas

Na Figura 4.45 sdao mostradas as curvas de magnetizagdo das amostras como-feitas
para tc,= 0.25, 0.5, 0.75 e 1 nm para dois angulos diferentes de aplicacdo de campo (gy =0° e
90°) e o campo de EB em func¢do de ¢y Os valores de Hgp foram extraidos das curvas de
histerese para cada valor de ¢y.

As curvas de magnetizagdo da amostra como-feita com #c,= 0.25 nm apresentam um
padrdo de duas fases magnéticas sobrepostas; como ja discutido anteriormente, isto se deve ao
processo de deposicao. As curvas de magnetizacdo para as amostras como-feitas com
tc:=10.5,0.75 e 1 nm apresentam forma mais retangular, alta coercividade, e apresentam um
valor baixo de Hgz (Hc=29 Oe e Hgp= 10 Oe para ¢y = 0° para a amostra com fc; = 0.5 nm;
Hc=450e e Hgp=7Oe¢ para ¢y=0° para a amostra com fc;= 0.75 nm; Hc=49 Oe ¢
Hgp=15 Oe para ¢y = 0° para a amostra com ¢c; = 1 nm ). Comparada com a da amostra sem
espagador de cromo, a coercividade diminui para fc;=0.5nm e depois aumenta para

tcr=0.75 e 1 nm; a amplitude de Hgz diminui com o aumento de #c;.
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Figura 4.45: Esquerda: curvas de magnetizacdo das amostras como-feitas com H aplicado no plano do filme
com ftc, =0, 0.5, 0.75 ¢ 1 nm para o campo aplicado nas diregdes de eixo facil (circulos pretos) e eixo duro
(circulos cinzas). A variag@o angular de Hgp é mostrada no grafico a direita (circulos vazados). As linhas so
guias aos olhos e a escala ¢ a mesma em todos os graficos.

A Figura4.46 mostra as curvas de magnetizagdo das amostras como-feitas para

ter=1.5, 2, e 3 nm para os casos do campo magnético aplicado ao longo dos eixo facil e eixo

duro, assim como o campo de EB em fun¢do de ¢.
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Figura 4.46: Esquerda: curvas de magnetizacdo das amostras como-feitas no plano do filme com 7, =1.5,2 ¢
3 nm para o campo aplicado no plano nas diregdes de eixo facil (circulos pretos) e eixo duro (circulos cinzas). A
variagdo angular de Hpz ¢ mostrada no grafico a direita (circulos vazados). As linhas sdo guias aos olhos ¢ a

escala é a mesma em todos os graficos.

As curvas de magnetizagdo para as amostras como-feitas com #c,= 1.5, 2 € 3 nm sdo

similares, apresentando um alto valor da coercividade que varia em fun¢do do aumento da

espessura do cromo, ainda que a amplitude de Hgp diminua com o aumento de #c,; as amostras

com estas espessuras de Cr ainda apresentam um valor baixo de Hgz (Hc =58 Oe e

Hgp =4 Oe para ¢y =0° para a amostra com fc; = 1.5nm; Hc =64 Oe e Hgp =2 Oe para

@ = 0° para a amostra com fc, =2 nm e He = 58 Oe e Hgp = 3 Oe para ¢y = 0° para a amostra

com tc; = 3 nm).
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4.3.5.2 MAG: tratada

A Figura 4.47 mostra as curvas de magnetizagdo das amostras tratadas termicamente
para tc, = 0.25, 0.5 € 0.75 nm para ¢y = 0° e 90° e o campo de EB em funcdo de ¢y. As curvas

de histerese sao fechadas para ¢,, = 90° e para ¢, = 0° ¢ quase retangular.
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Figura 4.47: Esquerda: curvas de magnetizacdo das amostras tratadas termicamente no plano do filme com
ter = 0.25, 0.5 e 0.75 nm para o campo aplicado nas dire¢des de eixo facil (circulos pretos) e eixo duro (circulos
cinzas). A variacao angular de Hyp ¢ mostrada no grafico a direita (circulos vazados). As linhas sdo guias aos
olhos ¢ a escala ¢ a mesma para todos os graficos.

As curvas de magnetizacdo da amostra tratada termicamente com fc; = 0.25 nm
mostram que apds o tratamento Hgz aumentou significantemente e H¢ diminuiu

consideravelmente, mudando bastante a forma da curva em relacdo a nao-tratada. Com o
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aumento do espagador de cromo, Hc aumenta e Hgp diminui para tc, = 0.5 nm, (Hc =7 Oe e
Hgp =49 Oe para ¢y =0° para a amostra com fc;=0.25nm, e Hc=100e¢ e Hgz =11 Oe
para ¢y = 0° para a amostra com f¢; = 0.5 nm). Com o aumento de 7c; para 0.75 nm, Hc e Hgp
aumentam em relagdo a estes para fc; = 0.5 nm, (He =46 Oe ¢ Hgg = 17 Oe para ¢y = 0° para

a amostra com ¢, = 0.75 nm).

A Figura4.48 apresenta as curvas de magnetizagdo das amostras tratadas

termicamente para fc; = 1, 1.5 e 2 nm para ¢y = 0° € 90°, e o campo de EB em funcao de ¢y.
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Figura 4.48: Esquerda: curvas de magnetizagdo das amostras tratadas termicamente no plano do filme com
tc;=1, 1.5 ¢ 2 nm para o campo aplicado nas dire¢des de eixo facil (circulos pretos) e eixo duro (circulos
cinzas). A variacao angular de Hyp ¢ mostrada no grafico a direita (circulos vazados). As linhas sdo guias aos
olhos e a escala ¢ a mesma para todos os graficos.
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Para espessuras de #c; > 0.75 nm, o Hgp diminui com o aumento de 7c; ¢ Hc aumenta
até fc;=1.5 nm (Hc =48 Oe e Hgp = 14 Oe para ¢y = 0° para a amostra com #c; = 1 nm, e
Hc =68 Oe e Hgp = 8 Oe para ¢y = 0° para a amostra com fc; = 1.5 nm). Com o aumento de
tcr para 2 nm, He e Hgp diminuem (He =50 Oe e Hgg =7 Oe para ¢y = 0° para a amostra
com fc;= 2 nm). Tanto He como Hgp apresentaram uma oscilagdo com o aumento da camada

espagadora de cromo.

4.3.6 Caracterizacio magnética: FMR

O processo de medidas de ressonancia ferromagnéticas foi o mesmo empregado nas
amostras com espacador de alumina, ja descrito na Se¢do 4.2.2, utilizando a freqiiéncia de
micro-ondas @=9.79 GHz. As medidas foram realizadas a temperatura ambiente, com o
campo magnético aplicado no plano dos filmes. As dimensdes das amostras foram as mesmas,

aproximadamente 0.3 cm x 0.3 cm. Utilizamos o programa WINEPR para aquisicdo de

dados.

4.3.6.1 FMR: Como-feita

A Figura 4.49 apresenta o H,,; em funcdo de ¢y das amostras como-feitas para
algumas espessuras de espagador de cromo, fc; = 0.25, 0.5 e 0.75 nm, onde podemos observar

a evolucdo do campo de ressonancia ferromagnética com o aumento da espagador de cromo;
os valores de Hi," sdo extraidos dos espectros de ressonincia como definimos na equagao

2.7 na secao 2.3.
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Figura 4.49: Esquerda: Campo de ressonancia ferromagnética em fungdo de ¢y para tc,=0.25, 0.5 ¢ 0.75 nm
das amostras como-feitas. A variacdo angular de Hyp € mostrada no grafico a direita.

4.3.6.2 FMR: Tratada

A Figura 4.50 apresenta o H,.,, em funcdo de ¢y para as amostras tratadas com
tcr =0.25, 0.5 e 0.75 nm, onde podemos observar que a amplitude de H,.; diminui com o
aumento do espacador de cromo.

Em comparagdo com a amostra como-feita, observa-se um grande aumento na

amplitude de H,., e no Hy,® com o tratamento térmico.



90

0.80- 170
t.,. = 0.25 nm
0.751 00° R
o @]
0.70- & "'“aq o 1o
) > O
) o O
) ") @]
0.65 9 % o°
o Qaggy [00° ©
0.60- 1270
t.. = 0.5 nm 130
00000
00 ?
I 50 Jo
o @]
| 00000
~
O i 1-30
e t..=0.75nm 130~
T I 0000° Emﬁ
S e N, o
I 9 o®
P % .0 10
I 00°
0o0o®
I 130
0'80: T T T T T T T T
t,= 1 nm 130
075} Ooooo
W’n
0.701 % 0000 {o
Ky %2y 0oo® .
0.65} 00
o O
0.60| 1730
0 90 180 270 360 0 60 120 180
¢, (graus)

Figura 4.50 :Esquerda: Campo de ressonancia ferromagnética em funcdo de ¢y para tc,=0, 0.5 ¢ 0.75 nm das
amostras tratadas termicamente. A variacdo angular de Hzz ¢ mostrada no grafico a direita.

A Figura4.51 apresenta o H,,; em fungdo de ¢y para as amostras tratadas com
ter=1.5, 2 e 3 nm, onde podemos observar que a amplitude de H,,; diminui com o aumento

do espacador de cromo.
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Figura 4.51 :Esquerda: Campo de ressonancia ferromagnética em funcdo de ¢y para fc,= 1.5, 2 ¢ 3 nm das
amostras tratadas termicamente. A variacdo angular de Hy € mostrada no grafico a direita.

4.3.6.3 Ajuste das curvas de FMR

Os ajustes de FMR foram feitos, como ja mencionado, utilizando um programa que
calcula as varia¢des do campo de FMR em fun¢ao do angulo entre o campo ¢ o eixo de facil
magnetizacdo. Os parametros utilizados nas simulag¢des sdo Hy, Hy, Hg, Hry, Ms € @y
(definidos na Se¢do 4.1), sendo fixos os valores de Hy =510 Oe, da magnetizagdo de
saturacao do cobalto Ms = 1400 emu/cm’ e a razdo w/y = 3.497 kOe, utilizados em todas as
simulacdes. Os parametros que melhor reproduzem as curvas experimentais encontram-se na

Tabela 6. Note que os valores do Hgy, resultantes das simulagdes, sdo negativos. Resultados
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de Hp4 negativos, isto €, Hra antiparalelo ao H, ndo foram relatados na literatura até agora;
este assunto importante sera discutido na proxima se¢dao mais detalhadamente. A medida de

FMR da amostra com #c; = 3 nm ficou muito ruidosa; por isso, a curva de H,.; em funcao de

@r nao foi ajustada.
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Figura 4.52: H,.(¢#y) dos filmes Ru/IrMn/Cr/Co/Au tratados termicamente. Os simbolos representam os dados

experimentais e as linhas solidas em azul correspondem as simulagdes.

Tabela 6: Pardmetros utilizados para o ajuste das curvas H,.(dy).

t¢, (nm) J (erg/cm”) Hy(Oe) Hg4(Oe)
0.25 0.033+0.001 1541 —11£1
0.5 0.009+0.001 12+1 2741
0.75 0.014+0.001 18+1 —53+1
1.0 0.013+0.001 18+1 —44+1
1.5 0.008+0.001 25+1 —50+1
2.0 0.004+0.001 2241 —59+1
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4.3.7 Discussoes

Aqui discutimos os resultados experimentais, de magnetizacdo ¢ de FMR, para as

amostras com espacador de cromo mostrado na Figura 4.53(a). Observa-se que ambos os

campos H},™ e H'° medidos apresentam uma oscilagio com o aumento da espessura da

camada de Cr; essa oscilagdo ¢ ainda mais evidenciada na dependéncia da coercividade com
aumento da espessura.

Os bons ajustes das medidas de FMR apoiam esses resultados, e os pardmetros Hg, Hy
e Hpry, extraidos dos ajustes, também apresentam oscilagdes com o aumento de #¢;, como pode

ser visto na Figura 4.53(b).
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Figura 4.53: (a) Dependéncias de Hpw'®, H1'® e Hc, obtidos das curvas de histerese; (b) Hg, Hy ¢ Hy,

extraidos das simula¢des de FMR, dos filmes IrMn/Cr/Co tratados termicamente em fungéo de #c,.
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Uma oscilagdo do Hy em série de filmes do tipo IrMn/tc/Co, produzidas por
magnetron sputtering, onde o cromo ¢ o material usado como espacador, até entdo, nunca foi
relatado na literatura para camadas de Cr completas (Mewes e colaboradores'® observaram
oscilacdo, em func¢do da espessura de Cr de até 0.8 nm, em cunha de FeNi/Cr/FeMn produzida
por evaporacao; para esta espessura, o cromo certamente nao forma uma camada separadora
completa). Nossos resultados diferem dos resultados recentes apresentados por Tafur e
colaboradores®® no qual um decréscimo exponencial é relatado com o aumento da espessura
de Cr em tricamadas de NiO/Cr/NiFe.

Outro fato tdo surpreendente e inédito quanto a oscilagdo ¢ o sinal negativo do campo
de anisotropia rodavel obtido dos ajustes das medidas de FMR. Note que na Figura 4.53(b) a
escala a direita ¢ negativa.

O Hpg, foi introduzido por McMichael e colaboradores’, para interpretar medidas de
FMR em sistemas com EB, nos quais H,.s(@y) apresenta um deslocamento isotropico. Esse
deslocamento, foi atribuido ao acoplamento de momentos interfaciais nao-compensados da
camada AFM, reversiveis, com os FM adjacentes; este acoplamento ¢ ‘sentido’ pela camada
FM como um campo uniaxial adicional ao campo externo, possuindo um eixo de simetria

paralelo ao campo aplicado.

Curvas H,., versus ¢, para um sistema desacoplado de NiO/Ta/Py e outro, acoplado,
NiO/Py, podem ser vistas na Figura 4.54(a), retiradas do artigo original de McMichael’, onde
¢ mostrado que, no caso do sistema acoplado NiO/Py, as curvas de H,.s versus ¢, encontram-
se deslocadas para baixo em relagdo ao caso de sistemas desacoplados sem a influencia do
Hpg4. Normalmente, o valor de Hg4 ¢ subtraido da curva simulada (a qual melhor reproduz em
a forma da curva experimental), faltando apenas deslocar a curva para baixo como ilustrado

na Figura 4.54(b), curva azul tracejada.
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Figura 4.54: (a) H,,, versus @, do sistema desacoplado NiO/Ta/Py e acoplado NiO/Py, sendo os simbolos os
dados experimentais e as linhas os ajustes de FMR; as setas acentuam como obter Hy4 comparando entre o caso
acoplado e ndo-acoplado; figura retirada de referencia [7]. (b) H,, versus ¢, experimental da nossa amostra

com fc;=0.75 nm, onde os simbolos sdo os valores experimentais; a linha cheia ¢ o nosso ajuste ¢ a linha
tracejada ilustra como deveria ser o caso classico, antes da ultima etapa de ajuste, a de estimar o valor de Hpy.

Nosso sistema IrMn/Co com espagador de Cr apresentou as curvas simuladas que
reproduzem bem a forma das curvas experimentais deslocadas para baixos como demonstrado
na Figura 4.54(b) para fc,= 0.75 nm, diferentemente de todos os sistemas até entdo relatados e
dos resultados obtidos com espacadores de Cu e Al,O3;, onde o valor de Hg4 foi obtido
deslocando a curva para baixo. Neste caso, em vez de ser um campo adicional, Hzs ¢ um

campo que deve ser subtraido indicando que este campo efetivo, para o espacador de cromo,

esta antiparalelo ao campo aplicado.

Observa-se que o moédulo de Hgy, obtido dos ajustes, aumenta com o a espessura de

Cr, sugerindo que esta camada seja responsavel pelo Hr4 € ndo a camada AFM de IrMn.

Temos um quadro complexo, onde se observa uma oscilacao de todos os parametros

experimentais ou de modelamento em func¢do do aumento da espessura do cromo.

A oscilagdo do acoplamento poderia ser como esta calculada por Bruno e Chappert”
(ver Figura 4.55) para o caso de uma camada espagadora, de um material metalico nao-
magnético, depositada entre duas camadas ferromagnéticas; os autores previram um forte
acoplamento oscilatério de curto periodo ou um fraco acoplamento com longo periodo

dependente da rugosidade interfacial.
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Figura 4.55: Acoplamento oscilatorio entre camadas ferromagnéticas através de uma intercamada de Cu(001)
calculados (a) para o caso de rugosidade zero e (b) rugosidade r = 0.25. Figura retirada da referencia [79].

Tendo em vista o numero relativamente pequeno de amostras com diferentes
espessuras de Cr e os resultados de Bruno e Chappert, ndo podemos ter certeza sobre a exata
forma da oscilagdo do acoplamento em fungdo desta espessura, i.e., esta como poderia ser de
outro tipo de oscilagdo; o resultado importante ¢ que nosso estudo mostra uma oscilagao;
entretanto, apesar das diversas técnicas de caracterizagdo estrutural e magnética que foram
aqui empregadas, por enquanto ndo somos capazes de apontar com toda certeza a origem

dessa oscilagao.

Resultados preliminares, obtidos pelas técnicas de espectroscopia de alta resolugao da
borda de absor¢ao (XANES) e de espectroscopia de estrutura fina estendida de absor¢do de
Raios-X (EXAFS) feitos no Laboratério Nacional de Luz Sincroton, indicam interdifusao
tanto entre as camadas de IrMn e Cr como entre as de Cr e Co; no entanto, uma boa analise

desses resultados e sua interpretacdo adequada vao muito além dos objetivos desta tese.

As imagens de transmissdo confirmam a interdifusdo da camada de Cr; no entanto, ndo

¢ possivel diferenciar se esta ¢ entre Co e Cr ou entre Cr ¢ [rMn, ou ambas.

Para tentar explicar a origem dessa oscilagdo com as ferramentas acima citadas,
deverdo ser adotados novos procedimentos que envolvem outros sistemas assim com

desenvolver modelos adequados.
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Em resumo, foi observado que a serie de IrMn/Cr/Co apresenta um comportamento

oscilatorio das grandezas H )", H1'"e Hc, em fungio da espessura da camada de cromo,

bastante peculiar. O valor de Hr,4 obtido a partir das simulagdes de FMR deve ser considerado
com sinal oposto ao do caso cldssico acima citado, indicando que Hgra ¢ antiparalelo ao
campo externo aplicado. Ainda observa-se, em geral, um aumento de Hz4 com fc;, sugerindo
que, nestas amostras, esse campo tem uma grande contribui¢do proveniente da camada de Cr
(antiferromagneto fraco). A origem da oscila¢do ainda ndo esta completamente compreendida.
Este comportamento poderia ser atribuido as interagdes entre os elementos que compdem o

sistema (Ir, Mn, Cr e Co) assim como a rugosidade interfacial, entre outros.
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5 Conclusoes

Neste trabalho foi estudado o comportamento magnético de filmes de IrMn/Al,O3/Co
e IrMn/Cr/Co, depositados por Magnetron Sputtering, que apresentam o fendmeno de EB,
visando analisar a intensidade de intera¢do entre as camadas antiferromagnética de IrMn e
ferromagnéticas de Co, através dos espagadores de Al,O3 (material isolante, ndo-magnético),
ou Cr (um material antiferromagnético com anisotropia fraca) e seu efeito no comportamento
magnético do sistema. Os filmes receberam tratamentos térmicos na presenga de campo
magnético a fim de maximizar o efeito de exchange bias. A intensidade de interacdo entre as
camadas AFM/FM através dos espacadores de Al,Os; ou Cr, assim como os respectivos
parametros de anisotropia, foram analisados em funcdo da espessura do espagador. A
interpretagdo dos resultados foi feita comparando os dados experimentais obtidos via medidas
de curvas de magnetizacdo (MAG) e de ressonancia ferromagnética (FMR), e as respectivas
simulacdes de FMR utilizando um modelo fenomenolédgico, assim como a caracterizagao
estrutural através de imagens de microscopia eletronica de transmissdo, difratometria e

refletividade de raios-X.
A seguir, sdo destacados os principais resultados deste trabalho.

¢ Mostramos, através de dois modelos fenomenoldgicos e de um simples experimento, a
importancia de considerarmos a distribuicao dos eixos faceis e da anisotropia uniaxial
do material ferromagnético na analise de sistemas que apresentam EB. Negligenciar
estes fatores pode ser a causa, ou pelo menos parte, das grandes discrepancias
relatadas na maioria dos trabalhos experimentais, referente a avaliagdo da interagdo

FM/AFM obtida por meio de diferentes técnicas de caracterizagao.

¢ Também mostramos que, mesmo quando o modelo descreve corretamente uma
bicamada com EB, nenhuma das técnicas convencionais de medidas, reversiveis ou
irreversiveis, aplicadas @ mesma amostra, ¢ capaz de distinguir entre os campos de
acoplamento de troca e de anisotropia AFM se a razio entre estes for suficientemente
alta ou baixa. Demonstramos ainda que os valores de J;r podem ser determinados a

partir da variacdo da coercividade Hc com fapm.

¢ Os resultados experimentais (MAG e FMR) das tricamadas I[rMn/Al,03/Co mostram

que a intensidade do acoplamento IrMn/Co diminui exponencialmente com o aumento
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de )10, sendo uma supressdo muito abrupta, com comprimento de decaimento pelo

menos quatro vezes menor que os valores anteriormente relatados. Estes resultados
foram explicados em termos da perda muito rapida do contato direto entre as camadas

AFM e FM com o aumento da #,, o, atraves de pinholes.

¢ A serie de IrMn/Cr/Co apresenta um comportamento oscilatorio das grandezas H /)™,

H % e Hc, em fungio da espessura da camada de cromo, bastante peculiar.

¢ O valor de Hgy, obtido a partir das simulagdes de FMR, tem sinal oposto ao do caso
classico, indicando que Hga € antiparalelo ao campo externo aplicado. Ainda observa-
se, em geral, um aumento de Hrs (em moddulo) com ¢, sugerindo que, nestas
amostras, esse campo tem uma grande contribuicdo proveniente da camada de Cr
(antiferromagneto fraco). Este comportamento poderia ser atribuido as interagdes entre
os elementos que compdem o sistema (Ir, Mn, Cr e Co) assim como a rugosidade

interfacial, entre outros.

Como conseqiiéncia deste trabalho, quatro artigos foram publicados € um manuscrito foi

submetido para publica¢ao. H4 ainda um manuscrito que se encontra em fase de elaboragao.

Os artigos acima citados sao:

1. J. Geshev, S. Nicolodi, L. G. Pereira, J. E. Schmidt, V. Skumryev, S. Surifiach, and M. D.
Baro, “Impact of magnetization easy-axis distributions on the ferromagnet-

antiferromagnet exchange-coupling estimation” Physical Review B, v. 77, p.132407, 2008.

2. J. Geshev, S. Nicolodi, R. B. Da Silva, J. Nogués, V. Skumryev, and M. D. Bard,
“Discrimination between coupling and anisotropy fields in exchange-biased bilayers.

Journal of Applied Physics,” v. 105, p. 053903, 2009.

3. J. Geshev, T. Dias, S. Nicolodi, R. Cichelero, A. Harres, J. J. S. Acuiia, L. G. Pereira, J. E.
Schimidt, C. Deranlot and F. Petroff. “Role of the uncompensated interface spins in

polycrystalline exchange-biased systems,” Journal of Physics D: Applied Physics, v. 44,
p. 095002, 2011.
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4. A. Harres, S. Nicolodi, L. G. Pereira, J. E. Schmidt, A. D. C. Viegas, and J. Geshev.
“Effect of short-duration annealing on the exchange bias in IrMn/Co films,” Journal of

Magnetism and Magnetic Materials, v. 323, p. 2398-2402, 2011.

5. S. Nicolodi, A. Harres, L. G. Pereira, J. E. Schmidt, M. A. Sousa, F. Pelegrini, A. D. C.
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